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Das Bandenspektrum des Bormonofluorids (BF) 
im Schumanngebiet 
von Max Chrétien (Basel). 
(18. I. 1950.) 


Zusammenfassung. Im Spektrum einer Entladung in Bortrifluoriddampf werden 
im Gebiet zwischen 1300 und 2100 A vier Bandensysteme des BF-Molekiils beob- 
achtet!) und mit einem Vakuumgitterspektrographen (Dispersion 8,3 A/mm in 
erster Ordnung) untersucht. Ihre Schwingungsanalyse ergibt, dass sie zu Uber- 
gangen aus den angeregten Zustanden A(4J7), B(4Z), C(*) und D(#Z7) in den Grund- 
zustand X(12’) des Molekiils gehéren. Ein weiteres Bandensystem zwischen 1700 
und 1900 A ist dem BO-Molekiil zuzuschreiben. 

Aufnahmen in der zweiten Ordnung des Gitters gestatten die Rotationsanalyse 
einiger Banden des Hauptsystems A—X. Fiir die Kernabstande ergibt sich r,”= 
1,26 A und r,’ = 1,30 A. Anschliessend werden die Elektronenkonfigurationen und 
die Dissoziationsprodukte der BF-Terme diskutiert und das BF-Molekil mit 
verwandten Molekiilen und dem vieratomigen BF, verglichen. 


I. Einleitung. 


§ 1. Fiir die Theorie der Spektren zweiatomarer Systeme bietet 
die Untersuchung leichter Molekiile ein besonderes Interesse, da 
sich bei kleiner Elektronenzahl genauere Angaben iiber die Struk- 
tur und Mannigfaltigkeit der Molekiilterme machen lassen. Im 
speziellen ist fiir Molekiile mit gleicher Elektronenzahl eine weit- 
gehende Ubereinstimmung im Aufbau der Termschemata zu er- 
warten, wenigstens solange die beiden Kerne in ihren Ladungen 
nicht allzu unsymmetrisch sind. Dies findet man u. a. bei den Mole- 
kiilen mit 13 Elektronen (Nj, CN, CO+, BO, BeF) bestatigt, deren 
Terme von MULLIKEN?) eingehend diskutiert worden sind. Bei den 
Molekiilen mit 14 Elektronen gehéren die Spektren von N, und CO 
zu den bestuntersuchten Molekiilspektren tiberhaupt, wahrend 
bisher vom nichst unsymmetrischern dieser Reihe, dem BF- 
Molekiil, nur wenig bekannt war. Jonnson und Tawpe) und Dutt) 
fanden im sichtbaren Spektralgebiet diffuse Banden komplexer 
Struktur, die keine Ahnlichkeit mit bekannten Banden des N, oder 


1) M. Curétren und E. Mrescuer, Nature 163, 996 (1949); Helv. Phys. Acta 
22, 588 (1949). 

2) R. S. Mutircen, Rev. Mod. Phys. 4, 48 (1932). 

3) R. C. Jonnson und N. R. Tawnpg, Phil. Mag. 13, 501 (1932). 

4) R. B. Dutt, Phys. Rev. 47, 458 (1935). 
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des CO zeigen. Dunu*) halt es deshalb fiir méglich, dass diese 
Banden nicht dem BF, sondern eventuell dem BF, oder dem BF; 
angehéren. Hingegen besitzen die von Duu.*) und Strrone und 
Knauss®) beschriebenen, zwischen 2840 und 3550 A liegenden 
Banden die gleiche Struktur wie die Banden der dritten positiven 
Gruppe des CO-Molekiils; ihre Rotationsanalyse wurde von Paun 
und Knauss®) durchgefiihrt und es ist als sicher anzunehmen, dass 
sie zum Ubergang zwischen zwei Elektronenzustinden des BF- 
Molekiils gehéren, die den Zustainden b*2’ und a JI des CO ent- 
sprechen. Zum gleichen untern Zustand a*/JJ des BF fihrt ein 
zweites, kiirzerwelliges Bandensystem (2630—2830 A)5), das viel- 
leicht den 3A-Banden (¢?2—a JI) des CO analog ist (vgl. Fig. 5): 


Neben den Triplettzustinden sind bei N, und CO zahlreiche 
Singulettzustinde bekannt, zu denen auch der Grundzustand X12 
gehort. Insbesondere ergibt der Ubergang aus dem ersten angereg- 
ten Singulettzustand A WZ in den Grundzustand beim CO das inten- 
sivste Bandensystem (vierte positive Gruppe) seines Spektrums. 
Es war deshalb anzunehmen, dass der entsprechende 177-15-Uber- 
gang auch im Spektrum des BF auftreten sollte, dies um so mehr, 
als A UI— X12-Systeme auch in den ultravioletten Spektren der 
mit bi verwandten Molekiile BCl7)§), BBr7)®), AlF +9), AlCl”) 24), 
und AlBr??)1%) wohlbekannt sind. Man wird die Lage des ‘JJ-Zu- 
standes von BF einerseits héher als bei den erwaihnten Halogeniden 
des Bors und andrerseits tiefer als bei N, und CO abschatzen und 
wird danach das A 1J7— X 12-System bei der langwelligen Grenze 
des Schumanngebietes (ca. 2000 A) erwarten, was auch der Grund 
sein diirfte, dass es bisher der Beobachtung entgangen ist. 


Neben dem speziellen Interesse, das sich aus der Vergleichsmég- 
lichkeit mit den isoelektrischen Molekiilen N, und CO und den schon 
bekannten Halogeniden der Metalle der dritten Gruppe ergibt, 
bietet eine Untersuchung des BF-Spektrums im Vakuumgebiet 
noch ein allgemeineres insofern, als bis jetzt nur wenige Banden- 


5) H. M. Strone und H. P. Knauss, Phys. Rev. 49, 740 (1936). 

6) F. W. Pav und H. P. Knauss, Phys. Rev. 54, 1072 (1938). 

7) E. Mrescusr, Helv. Phys. Acta 8, 279 (1935). 

8) G. HerzBere, Canad. J. Res. A 19, 127 (1941). 

®) E. RosENTHALER, Helv. Phys. Acta 13, 355 (1940). 

10) G. D. Rocusstsr, Phys. Rev. 56, 305 (1939). 

11) W. Hoxst, Z. Phys. 93, 55, (1934); Spektroskopische Untersuchungen an 
Aluminiumverbindungen, Dissertation, Stockholm 1935. 

12) H. G. HowE LL, Proc. Roy. Soc. A 148, 696 (1935). 

18) G. G. JENNERGREN, Nature 161, 315 (1948). Ark. Mat. Astr. Fys. 35 A, Nr. 
22 (1948). 
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spektren unterhalb 2000 A bekannt sind!4). Das liegt einerseits 
daran, dass dieses Gebiet mit geeigneten Lichtquellen kaum syste- 
matisch untersucht worden ist, andererseits bildet der mit zuneh- 
mender Anregungsenergie immer wahrscheinlicher werdende strah- 
lungslose Zerfall der Molekiile vielfach die Ursache fiir das Fehlen 
diskreter Emissionsspektren. 


II. Experimentelles. 


§ 2. Die Lichtquelle. Als Lichtquelle diente ein wassergekiihltes 
Entladungsrohr mit Elektroden aus Aluminium, wie es in Fig. 1 
schematisch dargestellt ist. 














Entladungsrohr mit Kreislauf. 
R = Pyrexrohr, Innendurchmesser 3 mm, Lange 10 cm; Al,, Al, = Aluminium- 
elektroden; K = Kihlung; B = Kihlring; A = Kittstellen; F = Fenster (Fluss- 
spat oder Lithiumfluorid); K,, K,, K, = Kihlfallen; P = Hg-Diffusionspumpe; 
M = Quecksilbermanometer. 


Als Spannungsquelle wurde ein 6kV-Transformator (50 Per.) mit 
Vorwiderstand verwendet. Zur Erzielung einer méglichst grossen 
Leuchtdichte wurde die Entladung durch ein Pyrexrohr bis auf 
einen Durchmesser von etwa 3 mm eingeschniirt. Als Trager der 
Entladung diente Helium von 10 bis 20 mm Hg Druck, das in einem 
geschlossenen Kreislauf zirkulierte und in zwei auf der Tem- 
peratur der fliissigen Luft gehaltenen Kihlfallen K, und K, dau- 
ernd gereinigt wurde; K, enthielt etwas Aktivkohle. In der Kihl- 
falle K; befand sich Bortrifluorid, das einer handelsiiblichen Bombe 
ohne weitere Reinigung entnommen wurde, in kondensiertem Zu- 
stand. Die Menge des verdampfenden BF;, das in der Nahe der 
Elektrode Al, in den Heliumkreislauf eingefiihrt wurde, war klein 
und liess sich durch Heben und Senken des fliissige Luft ent- 


14) J.C. Borox, Rev. Mod. Phys. 13, 25 (1941). 
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haltenden Dewargefiasses an K; leicht regulieren. Nach dem Durch- 
gang durch die Entladungsstrecke kondensierte das BF; in der 
Kihlfalle K,; von dort wurde es nach beendetem Versuch nach 
Ky, zuriickdestilliert und aus dem Kreislauf entfernt. 

Die ganze Apparatur bestand aus Pyrexglas und wurde auch bei 
langerem Betrieb kaum angegriffen. Das Fenster F (Lithiumfluorid 
oder Flusspat), das das Entladungsrohr vom Spektrographen 
trennte, musste nach 4 bis 5 Betriebsstunden wegen einsetzender 
Triibung ersetzt werden. 

Die Beniitzung eines Heliumkreislaufes erwies sich als sehr wirk- 
sam fiir die Reinhaltung des BF-Spektrums. Vor allem liessen sich 
trotz der Verwendung von gefetteten Hahnen und Kittstellen in 
unmittelbarer Nahe der Entladungsstrecke die CO-Banden (4. pos. 
Gruppe), die bekanntlich im Gebiet zwischen 1600 und 2000 A sehr 
leicht als Verunreinigung auftreten, vollstindig unterdriicken. 
Wasserstoff, der von der gekiihlten Kohle nur wenig adsorbiert 
wird, reagierte mit dem Bortifluorid und wurde in den Kiihlfallen 
entfernt. Das H,-Kontinuum und das Viellinienspektrum unterhalb 
1700 A waren deshalb nur vor oder unmittelbar nach dem ersten 
Einleiten von BF, in den Kreislauf bemerkbar und verschwanden 
bei normalem Betrieb. 


ee Le: ww Girae 
N — 


\ <> | mee 
iter ' — L + 
zum Gitter / \\ 


20 cm 








Fig. 2. Vorzerlegung. 
S = Spektrographenspalt; K = Kugelschliffe; L,, Z, = Flusspatlinsen; 
B=Blende; H = Hilfsspalt; F = Fenster; A = Kittstellen; H = Entladungsrohr. 


Das Entladungsrohr war durch evakuierte Glasrohre von 2,5 cm 
Durchmesser mit dem Spektrographen verbunden. Zur Abbildung 
der Lichtquelle auf den Spalt des Spektrographen diente bei den 
Aufnahmen in der ersten Ordnung des Gitters eine Flusspatlinse 
von 10 cm Brennweite; fiir Aufnahmen in der zweiten Ordnung 
wurde zur Eliminierung des intensiven Lichtes erster Ordnung 
(3500—4000 A) eine Vorzerlegung von ahnlicher Art beniitzt, wie 
sie von ScHEIBE u. a.!5) und Curry und HerzBere?*) beschrieben 
worden ist. Sie ist in Fig. 2 schematisch dargestellt. 


18) G. Scuerse, F. Povenz und C. F. Linpstr6s, Z. phys. Chem. B 20, 283 (1933). 
16) J. Curry und G. Herzpere, Ann. Phys. 19, 7 (1934). 
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Die Lichtquelle wird durch eine Linse L, auf den Hilfsspalt H 
(Breite ca. 0,5 mm) abgebildet. Durch eine zweite, zur Halfte ab- 
geblendete Linse L, entsteht bei geeigneter Justierung ein spektral 
zerlegtes Bild von H in der Ebene des Spektrographenspaltes, so 
dass nur das Licht eines begrenzten Wellenlangenbereiches auf den 
Spalt selbst fallt. Zufolge der grossen Dispersion des Flusspates 
unterhalb 2000 A geniigt diese Zerlegung, um die erste Ordnung 
auf den Aufnahmen védllig zu unterdriicken. Die fiir die Justierung 
nétige Beweglichkeit von Lichtquelle und Hilfsspalt gegeniiber dem 
Spektrographen wurde durch Verwendung von Kugelschliffen er- 
reicht. 

§ 8. Der Spektrograph. Als Spektrograph stand ein 1-m-Gitter 
von 8,3 A/mm Dispersion in erster Ordnung (total 60000 Linien, 
Eaglesche Aufstellung) zur Verfiigung. Ilford Q1-Platten ergaben 
kontrastreiche und schleierfreie Aufnahmen und gestatteten eine 
sichere Trennung von zwei Linien in einem Abstand von 8 bis 10 u 
(ca. 3 cm-? bei 1700 A in erster Ordnung). Die Breite des Spaltes 
betrug 5 bis 7 uw, die Expositionszeit 2 bis 20 Minuten. 

Eine Neukonstruktion des Vakuumgefasses und der Pumpanlage 
gestattete ein rasches und sauberes Arbeiten mit dem Spektro- 
graphen. Mit einer Pfeiffer- Duplexpumpe (Pumpleistung 1,5 Lit/sec) 
als Vorpumpe und einer Holweckmolekularpumpe (Konstruktion 
der Brown, Boweri & Cie., 6 Lit/sec) liess sich der erforderliche 
Druck von einigen Tausendsteln Millimetern Hg in 6 bis 7 Minuten 
Pumpzeit erreichen. 

§ 4. Auswertung der Platten. Als Bezugslinien fiir die Wellen- 
langenbestimmung wurden Linien von BI und B II, die auch bei 
schwachster Exposition geniigend stark auftraten, verwendet. Bei 
starker Belastung des Entladungsrohres (0,4 A) zeigen die Auf- 
nahmen zahlreiche Linien anderer Atome vor allem des Silicium, 
deren Wellenlingen mit grosser Genauigkeit bekannt sind’). Da- 
mit war es einerseits méglich, die Fehler zu bestimmen, die sich bei 
linearer Interpolation der Wellenlangen ergeben, andererseits konn- 
ten die Wellenlangen einiger Borlinien, tiber die sich teilweise wider- 
sprechende Angaben vorliegen, kontrolliert werden. Die so erhalte- 
nen Werte stehen innerhalb der Messgenauigkeit von 0,03 A in 
volliger Ubereinstimmung mit den von BowEn?8) und EpiEN?®) an- 
gegebenen Wellenlingen, wahrend sich gegeniiber den Werten von 
SELWYN?) oft erhebliche Abweichungen zeigen. 

17) C. C. Kress, J. Res. Nat. Bur. Stand. 21, 185 (1938). 

18) I. S. Bowrn, Phys. Rev. 29, 231 (1927). 


19) B. Evian, Z. Phys. 73, 476 (1931). 
20) E. W. H. Setwyn, Proc. Phys. Soc. London 41, 392 (1929). 
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Als Anschlusswerte wurden deshalb fiir 4 Linien: 2089,59 und 
1825,89 A fiir Aufnahmen in der zweiten Ordnung des Gitters, 
1623,99 und 1362,46 A fiir die erste Ordnung, die Wellenlangen 
von BowEN und Ep1&n iibernommen; die Werte, die sich damit 
fiir die tibrigen Borlinien ergeben, sind zusammen mit denjenigen 
von Setwyn, Bowen und EDLEN in Tabelle 1 wiedergegeben. 


Tabelle 1. 
Wellenlangen von Borlinien (A). 





BowEn (B I) 
und SELWYN M. 
Epten (B II) Penane 


Vorliegende 








2090,25 2090,24 2090,26 
89,59 89,51 89,59* 
67,84 67,88 
67,28 67,35 
1842,80 1842,85 1842,81 
26,42 26,52 26,39 
25,89 25,97 25,89* 
18,41 
17,90 
1667,42 
66,99 
1624,37 24,38 
24,16 
23,99 24,06 
23,77 
23,57 
1378,9521) 
62,46 62,46* 


Bil 
BIl 
BIl 
BII 


Anwe ar wanwkrt 1b ww OO 























Die Intensitaten I beziehen sich auf die eigenen Aufnahmen. 
* Anschluss an die Werte von BowENn und EDLEN. 


Zur Kontrolle wurden die Banden der 4. pos. Gruppe des CO auf- 
genommen und die Wellenlangen ihrer Kanten zwischen 1840 und 
2000 A auf dieselbe Weise gemessen. Sie stimmten innerhalb der 
Messgenauigkeit von + 0,03 A mit den von Rrap??) angegebenen 
Werten tiberein. 


Ill. Ergebnisse. 


§ 5. Das Spektrum der BF;-Entladung wurde im Schumann- 
gebiet zwischen 2100 und 1200 A untersucht. Unterhalb 1300 A 
wird es durch die einsetzende Absorption des Flusspates in zuneh- 


21) I. S. Bowrn und R. A. Mitirxan, Phys. Rev. 26, 310 (1925). 
22) D. N. Reap, Phys. Rev. 46, 571 (1934). 
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mendem Masse geschwacht und auf den Aufnahmen immer star- 
ker vom Streulicht iiberdeckt. In Fig. 3 ist eine Aufnahme, wie sie 
mit einer Stromstirke von 0,1 A in der ersten Ordnung des Gitters 
bei einer Expositionszeit von 5 Minuten erhalten wurde, im Gebiet 
zwischen 2100 und 1420 A wiedergegeben. Man erkennt darauf im 
langwelligen Teil ein wohlausgebildetes und dusserst intensives, mit 


, 441750—2100 A 
1800 A 


' B | ee 
4c Bi ee 
URLS i 
2.0 0,0 1,0 
i 


i 
0.1 








T 
BF-System A—X 





Aa 1420-1770 A 


| 
01 = =—9.0 92 10 jal 0.0 1.0 viv" 
| bs | : 
BF-System B—X BF-System C-X 
Fig. 3. 
Spektrum der BF,-Entladung zwischen 1420 und 2100 A. 











A—X. bezeichnetes Bandensystem; es zeigt eine ausgepragte Glie- 
derung in Gruppen mit konstantem v’—v” und erstreckt sich zum 
Teil noch ins Quarzgebiet. 

Wesentlich schwacher als A—X erscheinen die kirzerwelligen 
Systeme B—X (1680—1480 A) und C—X (1520—1400 A), deren 
Banden teilweise ein fast linienartiges Aussehen besitzen. Neben den 
drei Systemen A—X, B—X und C—X zeigt Fig. 3 noch einige mit 
BO bezeichnete, bisher nicht beschriebene Banden. Naheres dar- 
tiber findet sich in § 14. 

Unterhalb 1400 A wurden weitere, schwichere Banden gefunden, 
die sich in ein System D—X einordnen lassen; ihre Wellenlangen 
liegen zwischen 1380 und 1340 A. Aufnahmen im Sichtbaren mit 
einem Glasspektrographen und im nahen Ultraviolett mit einem 
Quarzspektrographen ergaben, dass sich mit der verwendeten 
Lichtquelle sowohl die Banden von JoHNnson und Tawpe’*) als 
auch die beiden Triplettsysteme 4)5)®) leicht erhalten lassen. Mit 
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Tabelle 2. 
BUF-Kanten des Systems A—X. 





5 6 7 1 2] 3 





Ay? , 
v’,v 











50654 

50676,0 
50804,7 
50827,0 
50950,0 
50972,3 
51088,7 
51111,7 


47356 
47378 
47531 
47553 
47682 
47707 
47817 
47941 
47970 
48056 
48086 
48160 
48192 
48258 
48295 
48354 
48388 


SCH DHOH NH WwW bd 


51217 

51419,7 
51434,2 
51620,1 
51635,8 
51808,4 
51825,8 
51989,4 
52006,1 
52161,3 
52179 ,8 
52327,8 
52346,7 


awwrerF © 


YNMHRTThkRWHWONNHEH OOS 
a 


48541 
48556 
48731 
48750 
48905 
48927 
49065,3 
49086,5 
49210,4 
49233,2 
49344,5 
49369,8 
49471,9 
49498,1 
49592,8 
49620,2 
49709,2|10 
49737,6|10 


8,9 


7,8 


DAaAaAVAS ® 


wes 52471 
+63 52482 
+63 52706 
+58 52720 
+58 52929,7 
+55 52944,5 
+651 53140,6 
+651 53156,1 
53343,9 
+48 53359,2 
53538,9 
+45 53555,0 
+43 


5,6 
4,5 
3,4 
2,3 


1,2 


CONINIYR®H®MAwWwWHNHOSCS 
POROBORDORO RO PORORODOROROD HORORORS 


~ PrP POW DDK eK Oo SO 


Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 
Q 
R 


0,1 





















































vy = Wellenzahl in cm~!; Av = Isotopieaufspaltung B!1F—B!°F in cm-}; 
Z = Zweig. 
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einem kleinen Flusspatspektrographen liess sich das A—X-System 
gleichzeitig mit den beiden Triplettsystemen aufnehmen. Seine 
Intensitat ist schatzungsweise 3mal resp. 10mal grésser als die der 
Triplettsysteme b—a und c—a. 


Die Schwingungsstruktur der BF-Bandensysteme. 


§ 6. System A—X. Die Banden dieses Systems sind rotabschat- 
tiert und besitzen zwei Kanten, die Q-Kante und die kiirzerwellige 
R-Kante. Ihre Zuordnung zu den Schwingungsquantenzahlen v’ 
und v” ergibt sich unmittelbar, insbesondere ist die Gruppe Jv = 0 
am Fehlen einer messbaren Isotopieaufspaltung B44F—B?!°F leicht 
erkennbar. Die Intensitaétsverteilung ist normal, ein Abbrechen, das 
auf Pridissoziation schliessen liesse, wird nicht beobachtet. Die 
Wellenzahlen der Kanten, die Intensitaéten und die Einordnung der 
B1!F-Banden sind in den vier ersten Kolonnen der Tabelle 2 an- 
gegeben. 

In Tabelle 3 sind die Wellenzahlen der Q-Kanten von BF in ein 
Kantenschema eingeordnet. Sie lassen sich durch folgende Formel 
darstellen: 

vy = §1151,4+ 1271,8 (vo + %) —15,0 (v’' + %)? 
+ 0,10 (v’ + %)i— 0,017 (v’ + %)* = (1) 
— 1400.6 (v’+%) +11,2 (v’ + %)? 
— 0,016 (v”’ + %)%, 
welche praktisch identisch ist mit der Nullinienformel. Die Diffe- 
renzen zwischen den nach (1) berechneten und den beobachteten 
Werten sind aus Kolonne 5 der Tabelle 2 zu ersehen. 

Isotopre. Neben den Banden des B1!F-Molekiils treten, dem Hau- 
figkeitsverhaltnis B1°:B11=1:4 entsprechend geschwicht, die 
Banden von BF auf. Zur Berechnung der Isotopieaufspaltung 
diente die Formel?') : 

Avi =9— v= (1-9) [we (o' + %) — af (o" + %)] 
— (198) foo, a (o" + Y4)*— of ah (0 + %)] 2) 


\2 yas Ai + A, 
ots? lark. oe 
Mit den Massenwerten: 
A, = 11,018 (BY); A *= 10,016 (BY); 
A, = 19,005 (F}®) 
o= 1,0810. 
23) G. Herzpera, Molekiilspektren und Molekiilstruktur (1939), p. 124. 


mit 








erhalt man 









Tabell 
Kantenschema der Q-Kant 





Ph vy" 
\ 






















1379,5 1355 
51088,7 49709,2 48354 


1240,8 1239 
1377,8 1357,2 1335 
50950,0 49592,8 48258 
1211,3 1211,9 1214 
377,6 1356,6 1332,8 1312 
52161,3 50804,7 49471,9 48160 
1182,6 1184,7 1182 1184 
1354,5 1335 1310 
53343,9 519839,4 50654 49344, 5 
1151,2 1154 
1332,2 
53140,6 51808,4 
1121,3 
1309,6 
52929,7 51620, | 
1086 


52706 
















belle 38. 
-Kanten des A—X-Systems. 








4 5 6 7 8 9 10 
5160 es 
184 & 
1288 O 
344,5 48056 > 
1154 & 
1269 8 
49210,4 47941 
1124 
1248 
1620, 1 49065,3 47817 
086 1088 
1286 1223 
2706 51419,7 48905 47682 
1051 1049 
1200 
52471 48731 47531 
1010 
1185 
48541 47356 
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Die Ubereinstimmung der berechneten und der beobachteten 
Werte von Ay‘, die einander in den Kolonnen 6 und 7 der Tabelle 2 
gegentibergestellt sind, sichert eindeutig die Zugehérigkeit der 
Banden zum BF-Molekiil. 


§ 7. Systeme B—X wnd C—X. Die Schwingungsstruktur dieser 
beiden Systeme ist von ebenso einfacher Art wie im A—X-System. 
Die Bandengruppen laufen hier jedoch mit zunehmenden v-Werten 
nach kiirzern Wellenlangen. In derselben Richtung sind auch die 
einzelnen Banden abschattiert; sie besitzen nur eine Kante (P- 
Kante), was auf Uberginge vom Typus 12—1Z schliessen lisst. Die 


Tabelle 4. 
P-Kanten des B1!F der Systeme B—X, C—X und D—X. 





if 


3|4|s5 [6] 7 1 





el itr » | ber. —| Ay* | Avt 
8 |v,0 | beob. |beob.| ber. 








61419,8 
61777,6 
62134,2 


BX | 0,3 | —0,4 67736,5 
BX | 1,4} +0,6 67965,7 
BX| 2,5) —0,1 68189,1 
68403 
68615 
68826 


62750,6 
63086,3 
63420,4 
63750,7 


BX| 0,2} +0,1 
BX} 1,3} +0,7 
BX| 2,4| 0,0 
BX| 3,5| +0,2 69112,8 
69316,9 
69519,3 


64104,2 
64418,0 
64729,9 
65038,5 


BX| 0,1 | +0,3 
BX| 1,2} +0,3 
BX| 2,3} —0,7 


70692,4 
BX| 3,4| -1,3 


70868,7 
BX} 0,0| —0,7 71040,4 
BX| 1,1| +0,4 71210,4 
71381 ? 


65481,5 
65771,7 


66384,8 
66636,9 
66881,6 
67121,3 
67147,9 
67349,6 


CX | 0,2} +0,9 
CX} 1,3} —0,4 72262 

CX| 2,4| —0,2 72287* 
CX | 3,5) —0,9 72574* 
BX}| 1,0} +0,5 


cx| 4,6| —0,1 73915 


73955* 
BX} 2,1} —0,2 74189 
BX| 3,2| +0,9 74214 * 


67414,5 
67676,4 


Kew onorw rr, be or CNR OO OF NW Sou 





















































vy = Wellenzahl in cm-! 
Av = Isotopieaufspaltung B™F — BF in em— 
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intensivsten Linien des P-Zweiges fallen in der Nahe der Kante 
praktisch aufeinander, wodurch sich das linienartige Aussehen 
einiger Banden erklart. 

Die Daten der Banden der beiden Systeme sind in den Tabellen 4, 
5 und 6 enthalten; in Tabelle 4 sind auch die Isotopieaufspaltungen, 
soweit sie messbar waren, angegeben. 

Fiir die Werte der Termkonstanten ergibt sich: 


System B—X: 


», = 65884,1 cm; w, = 1698,0 em-1; @, af = 12,7 om; 
w, = 1898,8 em; w 2, = 11,3 em-. 
System C—X: 


v, = 69007,7 cm-1; w, = 1608,8 cm}; w, 2, = 14,8 cm}; 
w, = 1897,5 em-3; w; 2, = 11,8 em-. 


Die w,-Werte der Systeme B—X und C—X stimmen bis auf kleine 
Abweichungen, die daher rthren diirften, dass sie aus P-Kanten 
berechnet sind, mit dem aus dem A—X-System erhaltenen «, tiber- 
ein. Die drei Systeme haben also denselben untern Zustand, der 
nach dem Charakter der Uberginge B—X und C—X als 12-Term 
angenommen werden muss. Damit ist auch der Zustand A als 4J/- 
Term bestimmt. 


§ 8. System D—X. Von diesem System konnten vier violett- 
abschattierte, zweiképfige Banden vermessen werden, deren Wellen- 
zahlen und Einordnung am Schlusse der Tabelle 4 wiedergegeben 
sind. Aus der Differenz 11; — 19 ergibt sich w” zu 1881 cm-}, was 
mit der Grundfrequenz des BF’-Molekiils iibereinstimmt. Fiir die 
Konstanten des obern Termes D, der nach der Struktur der Banden 
ein 1J7-Term sein diirfte, findet man: 


vy, = 72140 cm-1; w, = 1696 cm-!; w, 2, = 14 cm-}. 


Bei noch kiirzern Wellenlaingen finden sich weitere, schwache 
Banden, deren Beobachtung jedoch durch die starke Zunahme des 
Streulichtes unterhalb 1350 A erschwert ist und fiir die keine Ein- 
ordnung gefunden werden konnte. Violettabschattierte Kanten lie- 
gen bei 1302,4/1297,2/92,2; 1218,8/16,9 A, rotabschattierte bei 
1208,3/07,8; 1178/75/72 A. Genauere Angaben iiber die Struktur 
der Banden sind aus dem erwéhnten Grunde nicht méglich; auch 
bleibt es fraglich, ob sie zum BF-Molekiil gehéren. 

Eine Zusammenstellung aller Konstanten der Singulett- und der 
Tripletterme‘)5)*) von BF findet sich in Tabelle 9. 


























Tabelle 5. Kantenschema di 








































vy" 
eee 0 1 2 
1377,3 1353,6 1330, 
0 65481,5 64104,2 62750,6 
1666.4 1667,5 1667.4 
1376,2 1353,7 1331, 
1 67147,9 65771,7 64418,0 
1642,8 
2 67414,5 
3 67676,4 
Tabelle 6. Kantenschema d: 
vy’ ’ 
ae: 0 1 2 
1376,3 1351,7 
0 69112,8 67736,5 66384,8 
1579,6 1580,4 1580,9 
1375,5 1351,2 1328, 
1 70692,4 + 69316,9 67965,7 
1551.8 1553.6 
1349,4 1330, 
2 70868,7 69519,3 
1522.2 





71040,4 








ma der P-Kanten des B—X-Systems. 











3 4 5 
1330,8 
61419,8 
1666,5 
1331,7 1309,7 
63086,3 61777,6 
1643,6 1642,8 
1309,5 1286,2 
64729,9 63420,4 62134,2 
1617,9 1616,5 
1287,8 
65038,5 63750,7 





ma der P-Kanten des C—X-Systems. 











3 4 5 6 
1328,8 
66636,9 
1552,2 
1330,2 1307,5 
68189, ! 66881,6 
1521 
1282 
68403 67121,3 
1494 
1265 
71210,4 68615 67349,6 
1476 
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Max Chrétien. 
Die Rotationsstruktur der BF-Banden. 


§ 9. Die Wellenzahlen der Linien der drei Zweige R, Y und P 
einer ZJ—12-Bande lassen sich durch die folgenden Formeln 
darstellen: 


vp = %+2B'+(8B’—B")J +(B’—B")J2+2(D' +D")J®+(D’+D")J4 
vg=% + (B'—B")J+(B’—B")J*+ (D'—D")J*{J+1)2 (8) 
vp=% + (B’+B")J+(B’—B")J?—2(D'+D")J3+(D’+D") J4 


worin J die Rotationsquantenzahl des untern Zustandes ist. Die 
erste und die dritte Formel gelten auch fiir die beiden Zweige einer 
1y’—1-Bande, wo der Q-Zweig stets fehlt. 


a 1885 1880 1875 
1 1 I 


Jo 20 15 10 


ny 








a4 
Be 

tj 
{ 


a 
Ee 


j 





mini 
Jy 20 
J 
































4,2 


100 em— 





Fi a 


Fig. 4. 
Rotationsstruktur der A—X-Banden. 
Ausschnitt aus einer Aufnahme in der zweiten Ordnung des Gitters. 
Expositionszeit 10 Min. Vergrésserung ca. 25-fach. 


§ 10. Auf Aufnahmen in der zweiten Ordnung des Gitters ist die 
Rotationsstruktur einiger A--X-Banden geniigend aufgelést, um 
eine Analyse zu erméglichen. In den R-Zweigen sind jeweils nur 
wenige Linien am Anfang des Zweiges voneinander getrennt; Li- 
nien des riicklaufenden Teiles des Zweiges konnten in keiner Bande 
beobachtet werden. Die P- und Q-Zweige sind von J ~5 an auf- 
gelést und bis J(P) = 20 bis 25, J(Q) = 25 bis 30 messbar, wo sie 
von der nachstfolgenden Bande tiberdeckt werden. Die Trennung 
der beiden Zweige bietet keine Schwierigkeit, da bei der gleichen 





Das Bandenspektrum des Bormonofluorids (BF) im Schumanngebiet. 273 


Wellenlinge zwei benachbarte Q-Linien einen kleineren Abstand 
haben als zwei benachbarte P-Linien. 

Fig. 4 zeigt einen Ausschnitt aus einer Aufnahme der A—X- 
Banden in etwa 25-facher Vergrésserung. Die R-Zweige erscheinen 
darin nicht aufgelést (im Original lassen sich bei der 3,1-Bande 6, 
bei der 4,2-Bande 4 R-Linien vermessen); bei den P- und Q-Zwei- 
gen, besonders der 3,1-Bande ist das mehrmalige Uberschneiden 
gut sichtbar. 


§ 11. Tragt man die Frequenzen der P- und Q-Linien mit einer 
provisorischen J-Numerierung gegen J auf, so ergeben sich nach 
(3) zwei Parabelbogen. Die Numerierung der Zweige liess sich bei 
allen untersuchten Banden bis auf + 1 dadurch bestimmen, dass 
1. die Q-Parabel beim »-Wert der Q-Kante den J-Wert 1 haben 
und ihr Scheitel bei J = — % liegen muss und 2. die P-Parabel 
die Q-Parabel bei J = 0 schneidet. In den R-Zweigen war die Nu- 
merierung unmittelbar gegeben, da sie, wenn tiberhaupt, bis J = 0 
aufgelést waren. 

Aus der Kombination der 3 méglichen Numerierungen des P- 
Zweiges mit denen des Q-Zweiges ergaben sich 9 Méglichkeiten fiir 
die Numerierung der Rotationslinien einer Bande. Die Beniitzung 
der Beziehungen 


4,F’=RY)—Q0) = QU+N-PU+N) wy 
4,’ = RJ) — QW +1)=Q) —PW+d 


zur Bestimmung der richtigen Numerierung war wegen der schlech- 
ten Auflésung der R-Zweige nur bei der 0,1-Bande méglich. In (4) 
sind die Korrekturglieder, die wegen der A-Aufspaltung des J7-Terms 
auf der rechten Seite der Gleichung anzubringen sind, vernach- 
lassigt; ihr Einfluss erwies sich bei den kleinen J-Werten, bis zu 
denen alle drei Zweige beobachtet werden konnten, als unmessbar 
klein. 

Bei den andern Banden ergab sich die Numerierung daraus, dass 
in der Reihenfolge 


vo. =0,1; 2,1; 8,1; 8,2; 4,2 


je zwei benachbarte Banden entweder das untere oder das obere 


Schwingungsniveau gemeinsam haben, d.h. dass entweder die 
Reihen 


A, F'=Q(J+1)—P(J+1) =2.B'(J+1)—4D'(J+1)3 , 
A,F'=Q(J) —P(J+1)=2B"(s+1)-4D(s+1)2 


oder 


bei beiden Banden iibereinstimmen miissen. 
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Die richtige Numerierung der Zweige konnte auch auf eine andere, 
von der ersten unabhingige Weise, gefunden werden. Nach (5) gibt 
die graphische Darstellung der 4,F bei Vernachlassigung der 
Gréssen D zwei Geraden mit den Steigungen 2B «:y,' 2B’, die sich 
auf der J-Achse in J = — 1 schneiden. Von denn. iu 


Tabelle 7. 
Rotationslinien von A—X-Banden (cm-?), 


us der Extra- 





0,1-Bande 


2,1-Bande 


3,1-Bande 





Bs} 8 


R 


me 


Ye 


R 


| Q 


P 











49709,0* 


49704,8 
03,5 
02,3 
00,8 

49699,3 
97,6 
95,4 
93,1 
90,9 
88,7 
86,2 
83,5 
80,8 
78,1 
74,6 
71,2 
67,7 
64,3 
60,6 
56,6 
52,7 
48,5 
43,8 
39,4 
35,2 


49737,6* 








49688,9 
85,0 
80,8 
77,3 
72,7 
68,2 
63,5 
58,8 
53,9 
48,5 
43,8 
38,1 
32,7 
27,1 
21,4 
15,2 
09,3 
03,2 
49596,8 





52163,8 
66,2 
68,7 
70,8 
72,5 
74,1 
75,7 


52179,3* 





52161,3* 


52158,2 
57,5 
56,1 
54,5 
52,9 
51,0 
48,8 
46,1 
43,6 
40,1 
37,1 
33,8 
30,3 
26,2 
22,2 
17,8 
13,5 
08,6 
03,7 

52098,5 
92,6 
86,9 
80,9 
74,7 
68,7 
61,9 
55,7 
48,1 








52148,2 
43,6 
39,5 
35,2 
30,8 
26,2 
21,1 
15,6 
10,2 
04,8 

52098,5 
92,6 
86,3 
79,8 
72,8 
65,7 
58,4 
50,8 
43,2 
35,1 
27,0 
18,6 





53346,7 
49,3 
51,3 
53,0 
54,7 
56,1 


53359,2* 


53343,6* 


53341,0 
39,6 
37,9 
36,2 
34,2 
31,6 
29,1 
26,2 
22,8 
19,4 
15,7 
52 Py 
07,5 
02,9 

53298,1 
92,7 
87,3 
81,6 
75,9 
69,7 
63,5 





| 





53330,2 
25,7 
21,7 
17,1 
12,6 
07,2 
02,1 

53296,1 
90,1 
83,9 
77,6 
70,8 
63,5 
56,4 
49,3 
41,9 
34,5 
26,9 
18,7 
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Tabelle 7. 
Rotationslinien von A—X-Banden (cm) (Fortsetzung). 





3,2-Bande 4,2-Bande 
Q a ee 














51989,4* 53140,6* 


51986,7 | 51973,2 
85,0 68,6 53138,1 
83,4 63,4 36,1 
81,8 58,8 34,1 
79,9 54,3 32,1 53110,4 
78,0 48,9 29,6 
75,6 43,5 26,8 00,3 
73,2 37,8 23,7 | 53093,8 
70,5 32,1 20,6 88,7 
67,5 26,2 16,9 82,2 
64,2 20,0 12,9 76,0 

60,7 13,5 aeseneatl 09,0 69,0 

57,2 07,3 04,8 61,9 

53,4 00,6 00,3 54,6 

48,9 | 51893,3 53094,9 47,0 

44,5 85,8 90,1 39,1 

40,0 78,0 84,5 31,0 

35,4 78,6 22,8 

72,6 14,1 

66,2 05,4 

60,0 | 52996,7 

52,9 86,6 

45,9 76,5 

39,1 66,4 

31,0 


o2rNoaoa»ark WNe OS 





























* Kante. 


polation der Parabeln (8) erhaltenen Numerierungsméglichkeiten 
fiihren je drei zu Geradenpaaren mit denselben Steigungen 2 B’ 
und 2B”. Somit erhilt man drei verschiedene Wertepaare B’, B’, 
aus denen sich nach der Formel 

(B’ +B")? 


"RE — "QK ~ ~~ 4(B’— B") 
drei Werte fiir den Abstand der R-Kante von der Q-Kante berech- 
nen lassen; der Vergleich mit dem gemessenen Wert lasst dann er- 
kennen, welches die richtigen B-Werte sind. Bei der 0,1-Bande z. B. 


« 
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erhalt man fiir yz — gx die drei Werte: 33,2; 28,5; 23,5 cm~1, wah- 
rend der gemessene Wert 28,6 cm~? betragt. Sind die B-Werte ge- 
funden, so ergibt sich die richtige J-Numerierung dadurch, dass 
fiir sie die Geraden A, F’ und A, F” durch J = — 1 gehen miissen. 
Die Wellenzahlen der Rotationslinien der fiinf analysierten Ban- 
den v’, v” = 0,1; 2,1; 3,1; 3,2; 4,2 sind in Tabelle 7 wiedergegeben. 


§ 12. Es war nicht méglich, die Zweige bis zu so hohen J-Werten 
zu beobachten, dass eine Abweichung der 4,F von der Linearitat 
in J feststellbar wurde (vgl. Formel (5)). Die Werte der Konstanten 
D wurden deshalb mit der Formel 

Da SS 
berechnet, wobei fiir B die Werte eingesetzt wurden, die man aus 
(5) bei Vernachlassigung von D erhalt. Die etwas genaueren B- 
Werte, die sich unter Beriicksichtigung der D als Mittelwerte von 
(4,F + 4 D (J + 1)%)/2 (J+1) ergeben, sind in Tabelle 8 wiedergege- 
ben. Ihre wahrscheinlichen Fehler betragen -+ 0,003 cm-}. Inner- 


halb dieser Grenzen stimmen aus verschiedenen Banden erhaltene 
Werte desselben B, iiberein. 


Tabelle 8. 
Rotationskonstanten B, (cm?) 





, ” 
v’,v B B 


v v 





0,1 1,414 1,489 
2,1 1,380 1,493 
3,1 1,363 1,495 
3,2 1,361 1,474 
4,2 1,335 1,473 

















In Aufnahmen der kurzwelligen Systeme B—X und C—X er- 
scheinen die Rotationslinien nur in einem Zweig, dem R-Zweig, ge- 
trennt und die Nulliicke lasst sich in keiner Bande beobachten. In 
solchen Fallen ist eine Analyse nur méglich, wenn die Rotations- 
konstanten des einen Zustandes schon bekannt sind**). Eine Ana- 
lyse wurde bei der am besten aufgelésten 0,0-Bande des B—X- 
Systems versucht, doch gelang es nicht, eine ganz eindeutige J- 
Zuordnung vorzunehmen, da die Bestimmung der kleinen Grésse 
B’—B" aus den Abstanden der R-Linien einerseits, die Extrapola- 
tion von B; aus den gemessenen Werten von B/ und B} andererseits 


24) G. HERZBERG, loc. cit., p. 145. 
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mit einer gewissen Unsicherheit behaftet ist. Die beiden méglichen 
Numerierungen ergeben fiir By die Werte 1,66 und 1,67 cm-}. 


Tabelle 9. 
Konstanten des B11F (cm—}). 





A, W, Oy Fel We H B, | o | D,- 108 | r,inA 








c |x + 38651,4 
b 3 |x+31869,98 | 1631,40| 23,10 0,0205) 4,2¢) | 1,220 
a *IT Ps 1323,64| 9,40 0,0179 1,312 
DY4T| 72140 1696 | 14 < rx 
C1} 69007,7 | 1608,8 | 14,3 < ry 
B1Z| 65334,1 | 1693,0 | 12,7 (1,66)>) 1,21) 
AT| 51151,4 |1271,8 | 15,0 | +0,102) | 1,423 | 0,018 | 7,144) | 1,304 
X15 0 1400,6 | 11,2 | +0,016 | 1,518 |0,017 | 7,13¢) | 1,262 






































®) wz, =—9,017 em“. c) Dy. 
b) By resp. ro. 4) Berechnet aus D, = 4 BY-w,” 


§ 13. In Tabelle 9 sind die Ergebnisse der Schwingungs- und Ro- 
tationsanalysen, zusammen mit den schon bekannten Daten der 
Tripletterme*)5)*), zusammengestellt. Die Gréssen B, und « sind 
aus den B,-Werten nach der Beziehung 


B, = B,—«(v+ %) 


berechnet; die Ungenauigkeit der « diirfte + 0,002 cm~-? betragen. 
Mit den nach der Formel von PExKeErts?5) aus B,, w, und w, 2, be- 
rechneten Werten, «(A 4/7) = 0,021; «(X 12’))=0,017 cm-!, stehen 
sie in guter Ubereinstimmung. 


Spektren anderer Borverbindungen. 


§ 14. Auf allen Aufnahmen finden sich einige, bisher unbekannte, 
rotabschattierte Banden (vgl. Fig. 3), deren Wellenzahlen sich 
durch die Formel: 


v = 56670 + 1300 (v’ + %) — 15 (v’ + 4)? 

— 1886 (v” + %) + 14(v" + %)? 
darstellen lassen. Die Ubereinstimmung von w, mit der Grund- 
frequenz des BO-Molekiils (1885,4 cm-1) spricht dafiir, dass dieses 
System zum BO-Molekiil gehért, dessen langwellige Banden 2200 
bis 3400 A auf den Aufnahmen stark auftreten; da jedoch keine 
Isotopenbanden beobachtet werden konnten, kann diese Zuord- 
nung nicht als ganz gesichert gelten. Die Banden, deren Rotations- 


25) C. L. PeKERIs, Phys. Rev. 45, 98 (1934). 
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struktur nicht aufgelést ist, besitzen vier Kanten und diirften zu 
einem Ubergang aus einem 2/7-Zustand in den 22-Grundzustand des 
Molekiils gehéren. Die in Tabelle 10 wiedergegebenen Wellenzahlen 
beziehen sich auf die starkste der vier Kanten; die zum Teil grossen 
Abweichungen der berechneten Werte von den gemessenen riihren 
von der Messungenauigkeit der schwachen Banden her, teils diirfte 
auch ein stark verainderlicher Abstand zwischen Kante und Null- 
liicke ihre Ursache sein. 
Tabelle 10. 
Wellenzahlen der BO-Banden. 





oe ber. — vey" ber. — 
: beob. ; beob. 








53422 2,3 | -19 56376 0,0; + 1 
53962 1,2 0 57030 2,1 0 
54517 01 | + 3 57647 1,0 0 
55222 2,2 | —20 58231 3,1 | +10 
55790 if 0 58865 2,0 | +22 



































Dieselben Banden traten auch auf, wenn BCl,- oder BBr,;-Dampf 
an Stelle von BF; in den Heliumkreislauf eingefiihrt wurde. Hin- 
gegen ergaben sich auf den Aufnahmen, die teils am Gitter, teils 
mit einem kleinen Flusspatspektrographen (Géttinger Modell) er- 
halten wurden, ausser den bekannten UJ—12-Systemen im Quarz- 
ultraviolett keine neuen Bandenspektren von BCl und BBr. Die 
den B—X- und C—X-Systemen des BF analogen Banden fehlen 
in ihren Spektren vollstandig, so dass man annehmen muss, dass 
diese Molekiile in den Zusténden B und C strahlungslos zerfallen. 

Wurde ausser dem Halogendampf noch Wasserstoff zugeleitet, so 
trat bei 1920 A eine neue, wenn auch schwache Bande auf, die nach 
ihrer weiten Rotationsstruktur nur zum BH-Molekiil gehéren kann. 
Bei dieser Wellenlinge ist nach Dovcuas**) die 0,0-Bande des 
C 1X—X12-Systems zu erwarten. Eine Rotationsanalyse war jedoch 
nicht méglich, da hiezu die Dispersion des Flusspatspektrographen 
nicht ausreichte; Gitteraufnahmen konnten wegen der kleinen In- 
tensitat der Bande vorlaufig keine erhalten werden. 


IV. Diskussion. 


§ 15. Das Termschema des BF-Molekiils. Die Untersuchung des 
BF-Spektrums im Schumanngebiet fiihrte, wie im vorhergehenden 
Abschnitt beschrieben, zur Auffindung von vier neuen Banden- 


26) A. E. Dovatas, Canad. J. Res. A 19, 27 (1941). 
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systemen, die alle zu Ubergiingen in den gesuchten Grundzustand 
X12’ des BF-Molekiils gehéren. Das Termschema dieses Molekiils, 
in dem damit unter Einschluss der Tripletterme*)5)®) acht Niveaus 
bekannt sind, ist in Fig. 5 dargestellt und zeigt, wie zu erwarten 
war, eine weitgehende Analogie mit demjenigen des CO-Molekiils. 





BF co N, 


Singuletts | Tripletts Singuletts | Tripletts | Singuletts | Tripletts 





+55 


— 0%; 


me 
6 








10 
a ty? Lx 34 Lx ‘3 


Fig. 5. 
Termschemata der Molekiile BF, CO und Nj. 





























Die Ubereinstimmung mit N, ist weniger vollstindig, was durch die 
Symmetrie des N,-Molekiils bedingt ist. Die Héhe der Tripletterme 
iiber dem Grundzustand ist beim BF unbekannt, da bisher keine 
Kombinationsiiberginge beobachtet werden konnten; diese Terme 
sind deshalb in Fig. 5 gestrichelt eingezeichnet. Die kurzen Striche 
und die beigeschriebenen Zahlen geben die Lage und die Quanten- 
zah] v des héchsten beobachteten Schwingungsniveaus; die Pfeile 
bedeuten Pridissoziationsgrenzen. Einige hochangeregte Terme des 
CO und des N, sind weggelassen worden. In Tabelle 11 sind die 
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Werte von A,, w,, w, x, und r, der drei Terme X 12, 4 WIJ und a#J7 
des BF den entsprechenden Werten des CO und N, einerseits und 
des BC] und BBr andererseits gegeniibergestellt. 


Tabelle 11. 





All 





Literatur 
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1.09] 695 | 69289,7 | 1692.3/13,3| 1,21) 435) kein analoger Term 

1,13] 605 | 650843 | 1514,7/17,2)1,23/355) 48652 | 1793.3 |14,5] 1,21* |447 
1,26) 322) 51151,4 | 1271,8)15,0/1,30/283) a 1323,6 | 9,4) 1,31 |318) 
5,1}1,72| 256/36750,9| 849,0/11,4)1,69) 255) } 


1,89| 239|33935.3| 637,6/17,611,87/ 203 nt eee 












































Ae, e, e te, k = me*/4 Bein cm=; re in A. *) %. 


Die starke Zunahme der w,-Werte beim Ubergang vom BBr zum 
BF ist teils eine Folge der Abnahme der reduzierten Masse y, teils 
rihrt sie von der starken Verschiedenheit der Kernabstiande her. 
Eine die Bindung charakterisierende Grésse, welche den Einfluss 
der Masse und des speziellen Gleichgewichtsabstandes der Kerne 
eliminiert, ist die von Mrcxs‘$’) definierte Bindungsgrésse k = 
w?/4 B,, die angibt, welche Arbeit zu leisten ist, um bei Hooke- 
schem Kraftgesetz den Kernabstand von r, auf 2 r, zu vergréssern. 
Wie MEckE an einer grossen Zahl von Beispielen gezeigt hat, er- 
weist sich in der Regel diese Grésse innerhalb einer Gruppe ahnlicher 
Molekiile als weitgehend konstant. Die erhebliche Abweichung, die 
der k-Wert des BF-Grundzustandes gegeniiber den entsprechenden 
Werten von BCl und BBr zeigt, weist darauf hin, dass der Bindungs- 
charakter beim Fluorid von wesentlich anderer Art ist. 

Der Vergleich der isoelektronischen Molekiile N,, CO, BF ergibt, 
wie zu erwarten ist, dass mit abnehmender Symmetrie des Molekiils 
der Abstand r, der Kerne zunimmt, wahrend gleichzeitig A,, w, 
und k abnehmen. Auf ahnliche Gesetzmiassigkeiten bei den Mole- 
kiilen mit 22 Elektronen (BCI, CS, PN, SiO, AIF) und mit 40 Elek- 
tronen (BBr, CSe, AsN, GeO) ist von Hrrzperc®) hingewiesen 
worden. 


§ 16. Die Elektronenkonfiguration der BF-Terme. Die mit den 
14 Elektronen des Bors und des Fluors gebildete Konfiguration: 


KK (za)? (yo)? (wx)* (xo)?: 12, (Ia) 


27) H. Sponer, Molekiilspektren (1936). 
28) R. MECKE, Leiziger Vortrage 1931, p. 23. 
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enthalt lauter abgeschlossene Schalen und bildet zweifellos, wie im 
Falle des CO- und des N,-Molekiils, auch beim BF den Grundzustand 
des Molekiils. Die Elektronen der beiden aussersten Schalen (wa) 
und (zo) sind annahernd gleich stark gebunden?’) und ihre Reihen- 
folge lasst sich nur empirisch bestimmen. 

Beim CO muss zur Erklarung der beobachteten Termreihenfolge 
angenommen werden, dass die tiefsten //-Terme des Singulett- und 
des Triplettsystems, A UT baw. a%/I, die Konfiguration: 


KK (zo)? (yo)? (w2)* (ao) (vm): 8T,, UT, (IIa) 


besitzen, d. h. dass die (#o)-Elektronen schwacher gebunden sind 
als die (wz)-Elektronen und deshalb zuerst angeregt werden. (vz) 
ist ein stark lockerndes Elektron; dementsprechend sind die 
Schwingungsfrequenzen dieser beiden Zustiinde wesentlich kleiner 
und die Gleichgewichtsabstande grésser als im Grundzustande (s. 
Tabelle 11). Beim BF-Molekiil stésst die Annahme dérselben Kon- 
figuration fiir die /7-Terme auf die Schwierigkeit, dass nach den 
Messungen von Paut und Kwnavuss®) der a*//-Term, dessen Hohe 
iiber dem Grundzustand man nicht kennt, im Gegensatz zum CO 
verkehrt ist. Die Analogie mit CO liesse sich nur unter der Annahme 
aufrechterhalten, dass der regulire */7-Term im BF-Spektrum bis- 
her nicht beobachtet worden ware und dass der Term a °/J zu einer 
héher angeregten Konfiguration gehérte (entsprechend dem d 3/I- 
Term des CO, s. Fig. 5). Gegen diese wenig wahrscheinliche Hypo- 
these spricht, dass beide //-Zustiinde des BF eine gegeniiber allen 
andern Zustinden merklich und etwa in gleichem Mass gelockerte 
Bindung zeigen; man wird sie deshalb viel eher als zu derselben 
Elektronenkonfiguration gehérend betrachten und wird so zur 
Annahme gefiihrt, dass beim BF fiir die Konfiguration der tiefsten 
IT-Terme nicht Ila, sondern 


KK (zo)? (yo)? (2a)? (wz) (wo): 17,, UT, (IIb) 


zu wahlen ist, womit man einen verkehrten °/7-Term bilden kann. 
Die (w2)-Elektronen erweisen sich damit als schwacher gebunden 
als die (xo)-Elektronen, so dass fiir die Konfiguration des Grund- 
zustandes statt Ia, 


KK (zo)? (yo)? (ao)? (wa)*: 12+ (Ib) 


zu schreiben ist. Die Lockerung der Bindung der //-Zustinde gegen- 
iiber dem Grundzustand ist, wie man aus Tabelle 11 ersieht, beim 
BF viel weniger ausgeprigt als beim CO. Daraus ist zu schliessen, 


29) R. S. MuLirKen, Rev. Mod. Phys. 4, 50 (1932). 
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dass die Abnahme an Bindungsvermégen zwischen einem (w z)- und 
einem (wo)-Elektron kleiner ist als zwischen einem (xo)- und einem 
(vz)-Elektron. 
Unter den fiir die nachsthéhern Terme méglichen Konfigura- 
tionen: 
KK (zo)? (yo)? (xo)? (wz)? (va): 132+, 134, (IIIa) 
KK (zo)? (yo)? (xo) (wz) (wa): 232", (IIIb) 


die beide die gefundene Termfolge erklaren wiirden, wird man IIIb 
den Vorzug geben, da (vz) als stark lockernd bekannt ist, wahrend 
die Bindung in den Zusténden B12 und b*2 sogar noch starker ist 
als im Grundzustand (s. Tabelle 9). Nach IIIb ware also anzuneh- 
men, dass (uo) staérker bindend ist als (xo) (oder weniger lockernd 
als (xo), da(zo) beim BF méglicherweise lockernd ist). Die Konfi- 
guration IIIa scheint beim a’ *2-Zustand des CO (s. Fig. 5) verwirk- 
licht zu sein, wofiir der kleine w-Wert (1182 cm-! gegeniiber 
2169 cm-? beim Grundzustand) dieses Zustandes spricht. 

Es liegt nahe, dieselben Konfigurationen: Ib, IIb und IIIb auch 
zur Deutung des Termschemas des AlH-Molekiils, das ebenfalls 
14 Elektronen besitzt, zu verwenden (ein K ist dabei durch o? zu 
ersetzen). Gegeniiber den von Doveias**) vorgeschlagenen Konfi- 
gurationen: 


KL (yo)? (xo)?: *p*, (Ic) 
KL (yo)? (ao) (va): JT,, U7, (IIc) 
KL (yo)? (va)?: oe, *b?, "A", (IIIc) 


die aus denjenigen des BH-Molekiils durch Hinzufiigen der voll- 
staindigen L-Schale des Aluminiumatoms entstehen, haben sie den 
Vorzug, dass sie einen verkehrten *J7-Term geben, wie er von Hoist) 
beschrieben wird, wahrend der entsprechende Term des BH*?) re- 
gular ist, und dass der angeregte 12-Term nicht durch den Sprung 
zweier Elektronen aus dem Grundzustand entsteht. Fiir das BH- 
Molekiil, in dessen Grundzustand keine z-Elektronen zur Verfii- 
gung stehen, ist nach den von Doueias angenommenen Konfigu- 
rationen zu erwarten, dass im Gegensatz zu AIH 12*—X 1¥-Uber- 
gange nur mit kleiner Intensitaét auftreten (vgl. dazu § 14). 

§ 17. Die Dissoziationsprodukte. Als Dissoziationsprodukte des 
Grundzustandes X12 des BF-Molekiils sind ausser unangeregten 
Atomen, B(?P) und F(?P), auch Ionen, B*(1S) und F-(1S), aus 
denen nach den Zuordnungsregeln ebenfalls ein 12-Zustand gebildet 


80) W. Hoxst, Z. Phys. 86, 338 (1933). 
31) G. M. Atmy und R. B. Horsrati, Phys. Rev. 51, 491 (1937). 
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werden kann, in Betracht zu ziehen. Bei grossem Kernabstand liegt 
die Potentialkurve des Ionenzustandes um den Betrag I—A iiber 
derjenigen des Atomzustandes, wenn I die Ionisierungsarbeit der 
Bors und A die Elektronenaffinitaét des Fluors bezeichnet. Von einer 
Ionenbindung kann dann gesprochen werden, wenn die Ionenkurve 
die Asymptote der Atomkurve bei einem Kernabstand r, schneidet, 
der gross gegen den Gleichgewichtsabstand r, des Molekiils ist. Als 
quantitatives Kriterium wird von Herzpere*?) fiir Ionenbindung 
r,/r, > 2,0, fir Atombindung r,/r,<1,5 angegeben. Haben die 
beiden Potentialkurven gleiche Rasse, so tritt eine Uberschneidung 
streng genommen nicht ein und der Grundzustand dissoziiert dann 
stets in neutrale Atome. Da die ,,Abstossung“‘ der Potentialkurven 
ihren Verlauf nur in unmittelbarer Nihe des ,,Schnittpunktes“ 
beeinflusst, bleibt die Unterscheidung zwischen Atomkurven und 
Ionenkurven trotzdem sinnvoll: im eimen Grenzfall nehmen die 
Krafte zwischen den beiden Molekiilpartnern fiir r > r, exponen- 
tiell, im andern proportional mit r-? ab. 

In Tabelle 12 sind fiir einige Molekiile die Werte von J—A*), 
r,, r- und 7,/r, zusammengestellt; r, ist nach der Formel: 


4,81-10-1° 
Ts (A) oo 800-108- =) a 
berechnet, worin J—A in eV einzusetzen ist, 


Tabelle 12. 





I—A (eV) r, (A) r, (A) ALP | Literatur 








BF 8,3—4,1 = 4,2 3,4 1,26 2,7 
BCI 8,3—3,8 = 4,5 3,2 1,72 1,9 8) 
BBr 8,3—3,6 = 4,7 3,1 1,89 1,6 9) 
AIF 6,0—4,1 = 1,9 7,6 ~ - 
AICI 6,0—3,8 = 2,2 6,5 2,14 3,0 11) 
AlBr | 6,0—3,6 = 2,4 6,0 2,32 | 2,6 13) 


























Man ersieht aus den Werten von r,/r,, dass die Bindung im Grund- 
zustand bei den Molekiilen BF, AICI, AlBr (und vermutlich auch 
AIF) weitgehend ionogen sein muss, wahrend BCl und BBr Grenz- 
falle darstellen. 


Die Erfahrung zeigt, dass eine Bestimmung der Dissoziations- 
energie durch Extrapolation der Schwingungsquanten bei Ionen- 


32) G. Hunzpzno, loc. cit., p. 276. 
33) A. G. Gaypon, Dissociation Energies (1947) p. 93. 
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zustanden zu unzuverlassigen Resultaten fiihrt?*) und meistens zu 
kleine Werte ergibt. Im Falle des BF liefert dieses Verfahren fiir 
D"(X +2) den Wert 45800 cm-!. Man wird deshalb D’(X 42) besser 
nach der Gleichung D’ + EF, = D’ + A, aus der Dissoziationsener- 
gie D’ des A 1JI-Zustandes zu berechnen versuchen, was méglich ist, 
falls sich tiber die Anregungsenergie EF, der Dissoziationsprodukte 
des angeregten Terms plausible Annahmen machen lassen. Ein Zer- 
fall unter Anregung des Fluoratoms ist sicher auszuschliessen, da 
der erste in Frage kommende Fluorterm*) mit 104730 cm-! viel 
zu hoch tiber dem Grundzustand liegt. Der erste angeregte Borterm, 
der mit dem ?P-Term des Fluoratoms zu einem Singuletterm 
fiihren kann, ist der *S-Term mit einer Anregungsenergie von 
40040 cm-?. Mit dem aus den Schwingungsquanten des A 1/J-Terms 
extrapolierten Wert, D’ = 17250 cm-}, ergeben sich fiir D” die 
beiden Werte 68400 cm-! (8,5 eV) und 28350 cm-? (3,4 eV), je 
nachdem EF, =0 oder EF, = 40040 cm-! angenommen wird. Der 
zweite Wert diirfte auszuschliessen sein, da die Dissoziationsener- 
gien des Grundzustandes beim BBr und BCI 4,2 bzw. 5,4 eV be- 
tragen und man fiir D” von BF einen gréssern und nicht einen klei- 
neren Wert erwartet. Die von der Berechnung des D’ herriihrende 
Unsicherheit diirfte 4000 cm~? nicht tibersteigen; somit ergibt sich: 


D’ = 68400 + 4000 cm-! = 8,5 + 0,5 eV. 


Dieser Wert steht auch in einem plausibeln Verhialtnis zu den Dis- 
soziationsenergien von CO und Ng, iiber deren Grésse allerdings 
immer noch einige Unsicherheit herrscht. Die kritische Diskussion 
von WicKkeE*5) spricht fiir den Herzbergschen Wert von 9,14 eV 
fiir CO und den Gaydonschen Wert 9,76 eV fiir N, und ergibe 
eine monotone Abnahme mit wachsender Unsymmetrie des Mole- 
kills. 

Was die héher angeregten Singulettzustinde betrifft, so ist eine 
elnigermassen sichere Zuordnung zu getrennten Atomen wegen der 
Mannigfaltigkeit der angeregten Borterme nur beim B12-Term 
méglich. Wird sein D’ aus w?/4qwa; berechnet, was erfahrungs- 
gemiss meistens zu grosse Werte*®) ergibt, so erhalt man D’ (B) + 
A, = 120000 cm-}; andererseits geben der obige Wert fiir D’ und 
E, = 40040 cm-! fiir D’ + EF, = 110000 cm-!, was fiir den Zerfall 
des B12-Zustandes in F (?P) und B(?8) spricht. 


34) A. G. Gaypon, loc. cit., p. 95. 

*) Die Dublettaufspaltung des Fluors bleibt wegen ihrer Kleinheit (400 cm) 
ausser Diskussion. 

35) E. WickE, Naturwiss. 35, 335 (1948). 

36) A. G. Gaypon, loc. cit., p. 203. 
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Auch beim a*J7-Term, fiir den nach § 16 dieselbe Elektronen- 
konfiguration wie fiir den A 4JJ-Term anzunebmen ist, scheint eine 
Zuordnung zu unangeregten Atomen am wahrscheinlichsten. Be- 
stimmt man seine Dissoziationsenergie durch lineare Extrapolation, 
so kann man ihn bei ca. 85000 cm~? lokalisieren. Wie es sein soll, 
kame er tiefer zu liegen als der A J7-Zustand; das Kombinations- 
system a *JJ—X 12 wiirde ins Gebiet 2500 bis 3500 A fallen. Das 
analoge System des CO (Cameron-Banden) liegt zwischen 2000 und 
2600 A. 

§ 18. Man wird erwarten, dass beim Fluorid die gegeniiber dem 
Chlorid und dem Brom verstirkte Ionogenitaét der (B—X)-Bin- 
dung sich auch beim Vergleich der zweiatomigen Molekiile BX mit 
den vieratomigen BX, bemerkbar macht. Tabelle 13 enthalt als 


Tabelle 13. 





K-195 S70 r, (A) | D” (eV) | © (eV) | Literatur 








BF 7,73 1,26 
BF, 6,69 1,30 
BCI 3,39 1,72 
BCI, 3,30 1,73 
BBr 2,61 1,89 
BBr, 2,50 1,87 


























Q ist berechnet nach der Gleichung: 

Q = Qpx,t+ Lp+3/2 Lx,+3/2 Dx, 

Qpx,— Bildungswarme des gasformigen BX, aus den Elementen; 

Lg = Sublimationswarme des Bors; 

Ly, = Verdampfungswarme von X,; 

Dx, = Dissoziationsenergie von X,. 
Die Werte von Qsx,, Lg, Lx, und Dx, sind den Tabellen von Bichowsky und 
Rosstni*!) entnommen. Die Grosse Dy, wird dort mit 63 kcal/Mol angegeben; 
mit den neuerdings vorgeschlagenen Werten 50 kcal/Mol‘?) und 35 kcal/Mol**) 
ware die in Tabelle 13 angegebene Zahl fiir Q/3 beim BF, um 0,1 resp. 0,3 eV 
herabzusetzen. 


37) C. R. Barry, J. B. Hate und J. W. Tuompson, Proc. Roy. Soc. A 161, 107 
(1937). 

38) H. A. Livy und L. O. Brockway, J. Amer. Chem. Soc., 59, 2085 (1937). 

39) T. F. ANpErRson, E. N. Lassettre und D. M. Yost, J. Chem. Phys. 4, 703 
(1936). 

4°) C. 0. Brockway, Rev. Mod. Phys. 8, 231 (1936). 

41) F. R. Brchowsxy und F. D. Rossrnt, The Thermochemistry of the Chemical 
Substances (1936). 

42) A. D. Caunt und R. F. Barrow, Nature 164, 753 (1949). 

43) R. L. Porter, J. Chem. Phys. 17, 957 (1949); vgl. auch Nature 165, 224 
(1950). 
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Erweiterung einer von HerzBerc§) gegebenen Zusammenstellung, 
die Werte der Abstande r,(B—X) und der Kraftkonstanten K (B—X) 
der BX- und der BX,-Molekiile. Die K-Werte der vieratomigen 
Molekiile entstammen ihren Ultrarot- und Ramanspektren, die der 
zweiatomigen sind, um vergleichbare Werte zu erhalten, aus dem 
Abstand der beiden ersten Schwingungsniveaus w= AGy,=,-2 0,2, 
nach der Formel K = 42?c? uw? berechnet. Q ist die Bildungs- 
wirme von gasférmigem BX, aus gasférmigem Bor und dissozi- 
iertem Fluor. Ein Einfluss der Heteropolaritat der (B—F)-Bin- 
dung lasst sich beim Vergleich von D” mit 1/3 Q wegen der geringen 
Genauigkeit dieser Werte nicht feststellen. Bei allen drei Haloge- 
niden ist D” merklich grésser als die mittlere Abtrennarbeit 1/3 Q 
eines Halogenatoms vom vieratomigen Molekiil. Von MrrscuEr**) 
sind analoge Verhaltnisse auch bei andern Halogeniden der Ele- 
mente der dritten Gruppe des periodischen Systems und von 
SKINNER*®) und Samue.**) fiir weitere Gruppen von Molekiilen 
diskutiert worden. 

Trotz dieser Unterschiede in der Bindungsenergie zeigen sich beim 
Chlorid und beim Bromid zwischen den Kraftkonstanten K des 
vieratomigen und des zweiatomigen Molekiils nur geringfiigige Un- 
terschiede und die Abstinde r)(B—X) des vieratomigen Molekiils, 
die Elektronenbeugungsversuchen entnommen sind, stimmen inner- 
halb der Messgenauigkeit von + 0,02 A mit den r)-Werten der 
zweiatomigen Molekiile BX iiberein. Beim Fluorid hingegen be- 
wirkt die gegenseitige Abstossung der Fluoratome eine Lockerung 
der (B—-F)-Bindung im vieratomigen Molekiil, die zu einer Ver- 
kleinerung der Kraftkonstanten und zu einer Vergrésserung des 
Abstandes zwischen den Fluoratomen und den Zentralatomen fiihrt. 

Herrn Prof. Dr. E. Mizscuer, unter dessen Leitung die vorliegende 
Arbeit entstanden ist, bin ich fiir seine Ratschlage und seine Hilfe 
zu herzlichem Dank verpflichtet. Ebenso danke ich an dieser Stelle 
Herrn WrYENeETH fiir die vorziigliche Ausfiihrung des Umbaus 
des Vakuumspektrographen. 


44) E. Mrescuer, Helv. Phys. Acta 9, 693 (1937). 
45) H. A. Skinner, Trans. Faraday Soc. 45, 20 (1949). 
46) R. SAMUEL, Rev. Mod. Phys. 18, 103 (1946). 





On a System of Fields 
Free of Divergences of the Mass-renormalization Type 
by J. Rayski*) and J. Rzewuski. 
N. Copernicus University, Torun (Poland). 
(25. I. 1950.) 


The procedure of the so-called ‘realistic’ regularization has been 
applied with some success to the problem of the self-energy of the 
electron and to the problem of vacuum polarization. Pats!) and, 
independently, Saxata?) have shown that the self-energy of charged 
spinor particles may be removed by introducing an interaction with 
a neutral scalar meson (called briefly C-meson). It has also been 
shown’)4)5)®) that the gauge invariance of the vacuum polarization 
current and the vanishing of the photon self-energy may be secured 
if the electromagnetic field is coupled with fermions as well as 
with bosons. Now, the question arises as to whether the diver- 
gences of the mass renormalization type may be removed from the 
whole system of fields i.e. whether the self-energy of a C-meson itself 
due to the coupling with charged fermions will be compensated by 
a suitable interaction with charged bosons and whether the self- 
energies of charged bosons due to the interaction with photons and 
with the C-mesons will compensate each other without any further 
assumption of additional fields. The answer to this question is 
affirmative (at least in the e?-approximation). 


We introduce the following interaction energy density: 


H(z) = y’ (Hp + Hg + Ape + Age) (1) 


where 
Hp(«) = — j,r(2) A, (2) 


is the usual interaction between fermions and the electromagnetic 
field, H, means the usual interaction between scalar bosons and 
the electromagnetic field (see e. g. reference no.) while 


Ayo =9¥r¥rPo and Hgo=f 93 92 Pc 


mean the interaction of fermions or bosons with the C-meson. The 
sum in (1) is extended over the number of fields of each type. 


*) Friiher an der ETH., Ziirich. 
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The computations of the self-energies in question have been per- 
formed by standard methods developed by ScHwINGER’). We re- 
present each self-energy term in form of integrals over products of 
the invariant 4 and 4) functions and their derivatives, use the 
well known Fourier representations of these functions and intro- 
duce invariant parameters u, v by means of the identities: 


b(4) = so [dueiau (2) 
‘ Zz 
z (5(4+B)—8(A—B)) = [dvd'(A+Bo). (3) 


=—1 


This procedure enables to put all the infinities in a form of logarith- 
mically divergent integrals over the invariant parameters. Let us 
take for example 


Aw(0) = a = [ash (k2 + 22). 


By integrating this by elementary methods we would get a quadrati- 
cally divergent integral: 


co ke 
[ ak 


but using (2) together with the well known formula: 


* 1.2 HR .. 
[athe tu 2 Sign & 


we obtain 
+90 


[au 


eine 





A (0) = sign u 


(4 a u* 


which is only logarithmically divergent. In the special case of x = 0 
this last integral becomes zero on symmetry grounds (compare re- 


ference no. 8), 


The square of the self mass of charged scalar (or pseudoscalar) 
bosons due to the interaction with the C-meson is: 


PON ee [72 1), / du ——" + finite terms (4) 
— (4 (47)? 2 
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while the same quantity due to the interaction with the electro- 
magnetic field is: 


co 
cos Uu 


+ finite terms . (4’) 


Both infinities may be brought to cancellation if 


Mp < Mo. 


The squared self-mass of the C-meson due to the interaction with 
charged Bose field is: 


2 _ r ° 
dm, = cel Saar | au 
0 


= “+ finite terms (5) 
while the analogous quantity due to the coupling with a spinor 
field is: 

bm? = 


co 
a 3 COs U er er 
Gm? (6 m2,— m2) / du —, + finite terms. (5’) 
0 


The last two infinities may be brought to cancellation provided 
6m; > m3. 


If we introduce the condition for the finiteness of the electron self- 


energy?) ra 
g? =2e 


and the two conditions for the gauge invariance of the vacuum po- 
larization current*) : 
Nz = 2 Np 


NR Np 
Dd), m= 2D) mi, 
1 1 


then we easily see that all the conditions for compensation are com- 
patible. The mathematically simplest way to satisfy all the condi- 
tions of finiteness is to assume a single spinor field (e. g. electrons 
whose mass constant is denoted simply as m) and two charged scalar 
fields with the same masses. In this case we need only one C-meson 
field and the values of the mass and coupling constants are: 


f=2em or f=3em 
mM, = 2m or m,=/3/2m 


Mp= mM. 
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The above system, distinguished by its mathematical simplicity, is 
difficult to accept from the physical point of view: all the particles 
in question possess masses of the order of magnitude of the electron 
mass and, thus, do not deserve the name of mesons. But more gene- 
ral solutions exist too if we introduce (besides electrons) another 
spinor field with a large mass constant. 

Concluding we state that in frame of the relativistically invariant 
formulation of quantum field theory exist comparatively simple 
systems of fields free of divergences of the mass renormalization 
type (at least in the e?-approximation). Quantum electrodynamics 
constitutes the main part of such closed systems of mutually com- 
pensating fields. 
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Ein direktzeigendes Gerait zur Messung von Dead Time und 
Recovery Time von Geigerzahlrohren 
von Georg W. Epprecht, M.S. Ing.*) 
(14. XII. 1949.) 


Zusammenfassung. Es wird ein Gerat beschrieben, das eine rasche Messung von 
dead time und recovery time bei Geigerzéhlrohren erméglicht. Es handelt sich 
im wesentlichen um eine Kondensator-Zeitmessmethode, mit deren Hilfe fort- 
laufend das Intervall zwischen aufeinanderfolgenden Impulsen bestimmt wird. 
Das kiirzeste auftretende Intervall kann an einem Instrument direkt abgelesen 
werden. Einige mit dem Gerat ausgefiihrte Messungen sind kurz dargestellt. 

Summary. A circuit is described which permits direct-reading measurements of 
dead time and recovery time of Geiger counters. The basic circuit uses an R-C-dis- 
charge, controlled by a scale of two, as the means for time measuring. The 
shortest interval of successive pulses is selected and indicated. Some results ob- 
tained with the set are shown. 


Geigerzihlrohre haben, wie bekannt, die Eigenschaft, eine ge- 
wisse Zeitspanne nach einer Jonisierung inaktiv zu sein. Wahrend 
der dead time, die einem Jonisationsimpuls unmittelbar folgt, treten 
iiberhaupt keine neuen Impulse auf, in der anschliessenden recovery 
time gewinnen die Impulse allmahlich wieder ihre volle Grésse. Um 
Untersuchungen tiber die Abhangigkeit dieser Zeitintervalle von 
den Konstruktionsdaten und Betriebsbedingungen der Zahlrohre 
rasch und bequem durchfiihren zu kénnen, wurde eine Apparatur 
entwickelt, die die direkte Ablesung der dead time bei beliebiger 
Zahlfrequenz erlaubt. 

Werden die Impulse eines Geigerzihlrohres auf ein Synchroskop 
gegeben, so erhalt man bei einer Zeitaufnahme das folgende be- 
kannte Bild: 


os 


Fig. 1. 
Zeitaufnahme der Impulse eines Zahlrohres mittels Synchroskop. 


*) 1947/48 graduate student und research fellow am California Institute of 
Technology, Pasadena. 
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Bei einer grossen Zahl von Versuchen ist diese photographische 
Messmethode sehr zeitraubend und umstindlich, so dass die Ent- 
wicklung einer schnelleren Messmethode angebracht erscheint. 

Das hier beschriebene Gerat besteht im wesentlichen aus sechs 
Teilen: 


Radio - 


aktive a) 


Substanz:: 


Aufbau des Messgerites. 


. Variable Gleichspannungsquelle fiir das Zahlrohr. 

. Impulsverstarker mit regulierbarem Verstarkungsgrad. 
3. Begrenzerkreis. 

. Steuerkreis. 

. Messkreis. 

. Indikatorkreis. 


Spannungsquelle und Impulsverstirker. 


Auf eine nihere Beschreibung dieser beiden Teile sei hier nicht 
niher eingegangen, da es sich um geniigend bekannte Elemente 
handelt. Bei unseren Versuchen interessierten vor aliem Zeitinter- 
valle von 5 bis 200 Mikrosekunden. Der Ausgangsimpuls des Zahl- 
rohres sollte dazu nicht langer als 1 ws dauern. Daraus ergab sich 
bei einer unvermeidlichen Kapazitét Cy von 50 pF ein Arbeits- 
widerstand von R,=8+10k2. Der Breitbandverstiarker soll diese 
Impulse noch gut verarbeiten kénnen und eine Ausgangsspannung 
von ca. 30 V abgeben. Dazu war eine Verstiirkung von rund 150 
notwendig. 


Begrenzerstufe. 


Der Begrenzer hat zwei verschiedene Arbeitsweisen, die wahl- 
weise eingeschaltet werden. Im ersten Zustande werden alle Im- 
pulse auf einen Zehntel des vollen Impulsspannungswertes begrenzt. 
Im zweiten Zustande werden nur diejenigen Impulse durchgelassen, 
die mindestens 80% des vollen Impulses erreichen. Nach der Dar- 
stellung in Fig. 3 werden damit die Punkte A und B bestimmt. 
Das Gerat zeigt das Zeitintervall zu A resp. B an, was in vielen 
Fallen geniigend genau mit der dead time resp. Summe aus dead 
und recovery time tibereinstimmt. Geniigt diese Genauigkeit nicht, 
so ist es ein leichtes, die entsprechenden Korrekturen anzubringen. 
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Zu Eichzwecken enthalt der Eingang zum Begrenzer einen Span- 
nungsteiler, an dem 10%, 80% und 100% der Spannung abgegriffen 
werden kénnen. Die Eichung geht folgendermassen vor sich: Fir 
die Bestimmung von A wird der Spannungsteiler auf 0,1 gestellt 
und der Eingangsverstiarker so eingestellt, dass bei weiterer Reduk- 
tion der Verstirkung der Steuerkreis nicht mehr anspricht. Mit dem 
Eichumschalter wieder auf 1,0 werden dann alle Impulse mit mehr 
als 0,1 des vollen Spannungswertes den Messkreis betitigen. Die 
Eichung zur Bestimmung von B geschieht analog in der zweiten 
Arbeitsweise des Begrenzers: Mit Eichumschalter auf 0,8 wird die 
Verstirkung so reguliert, dass bei einer weiteren Reduktion der 
Steuerkreis nicht mehr arbeitet. 














Fig. 3. 


Definition von dead time und recovery time. 


Wegen der unregelmassigen [mpulsfolge ist eine stromlose Steue- 
rung des Begrenzers vorzuziehen. Gewahlt wurden die Penthoden 
6 AC7 und 6AG7 als Begrenzerstufen. In der Arbeitsweise A werden 
die negativen Impulse am unteren Knick der I,— U, Charakteristik 
der ersten Réhre begrenzt, ebenso wird der obere Knick der zweiten 
Rohrencharakteristik ausgeniitzt zur Verbesserung der Begrenzung. 
In der Arbeitsweise B arbeitet die erste Réhre als Verstirker, die 
zweite hat eine grosse negative Gittervorspannung, so dass nur die 
gréssten Impulse durchgelassen werden. 


Steuerkreis. 


Mit den Ausgangsimpulsen des Begrenzers wird ein ,,scale of 
two‘‘-Kreis gesteuert (Eccles-Jordan-Schaltung). Der Kreis muss 
sorgfaltig abgestimmt sein, damit er bei Impulsfrequenzen von 
etwa 200 ke noch zuverlassig arbeitet. Die Ausgangsspannungen 
des Multivibrators werden differenziert und in einer Entkopplungs- 
stufe weiter verstarkt, sowie die negativen Impulse unterdriickt. 
Von der urspriinglichen Impulsserie erscheint dann abwechslungs- 
weise ein Impuls am einen und am andern Ausgang der Steuerstufe, 
wir wollen sie a- und b-Impulse nennen. 
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Messkreis. 


Die Grundlage des Messvorganges bildet eine Kondensatorent- 
ladung. In unserem Fall war logarithmische Anzeige erwiinscht, 
was sich bei Entladung iiber einen ohmschen Widerstand auto- 
matisch ergibt. Man kénnte leicht lineare Anzeige erhalten, wenn 
z. B. eine Penthode als Entladewiderstand beniitzt wiirde. Die An- 
ordnung arbeitet folgendermassen: Jeder a-Impuls schliesst V, so 
lange, bis C auf U, aufgeladen ist (Zeitkonstante ca. 1 ys). V, ffnet 
sogleich wieder und C beginnt sich iiber R, mit relativ grosser Zeit- 
konstante (umschaltbar 50 ws und 300 us) zu entladen. Im Augen- 




















Fig. 4. 
Messkreis. 
blicke des b-Impulses wird V7, geschlossen und C entladt sich mit 


einer Zeitkonstanten von ca. 1 ms tiber R,. Der an R, entstehende 
Spannungsimpuls entspricht der Restspannung, die C noch hatte und. 


ist ein Mass fiir das Zeitintervall zwischen a-Impuls und b-Impuls. 


Man kann fiir V, und V, Trioden oder Thyratrons verwenden. In 
der ausgefiihrten Schaltung wurde das Thyratron 884 verwendet, 
das sehr kurze Jonisations- und Dejonisationszeiten aufweist. Mit 
einem Thyratron lasst sich ein sehr giinstiges Verhaltnis von Lade- 
zu Entladezeitkonstante erreichen bei relativ kleiner Steuerspan- 
nung. Das Gitter von V, liegt an Erde, dadurch wird das Gitter 
stark negativ gegen Kathode, sobald der Ladestrom klein wird und 
das Kathodenpotential nahe U, ist. Die Dejonisation wird dadurch 
beschleunigt, V, also rasch und sicher gedffnet und eine Jonisierung 
ist nicht mehr méglich, bevor C entladen ist. Das Gitter von V, 
wird negativ vorgespannt und der Ziindimpuls so eingestellt, dass 
V, nur ziindet, wenn C eine bestimmte Minimalspannung aufweist. 
Auch hier wird die Entladung rasch abgestoppt und ein Ziinden des 
Thyratrons etwa im Moment des a-Impulses verhindert. Sollte aus 
irgendeinem Grunde dennoch eine fehlerhafte Doppelziindung der 
Gastrioden erfolgen, so verhindert ein Stromrelais das Andauern 
des Kurzschlusses. 


Ein Nachteil der Verwendung von Thyratrons kann unter Um- 
standen entstehen, wenn in der Nahe vom jonisierenden Strahlungs- 
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quellen gearbeitet wird, gegen die die Gastrioden nicht geniigend 
abgeschirmt werden kénnen. In diesem Falle kann die gleiche 
Schaltung mit Vacuumtrioden aufgebaut werden. Das Impedanz- 
niveau des Messkreises wird dann entsprechend héher und es sind 
gréssere Steuerspannungen ndotig. 


| | Messkreis 


Steuerkreis 


@ Scale of + 


- 
26F8 


Zeitkaskade 


Begrenzer 
FAC7 fe 


Cal. 


Fig. 5. 
Schaltschema des dead time Indikators 
(ohne Breitbandverstarker und Spannungsquellen). 


Indvkatorkreis. 


Aus den Gesetzen der Statistik lasst sich fiir eine gegebene mitt- 
lere Impulszahl pro Zeiteinheit das wahrscheinliche Zeitintervall 
berechnen, in dem einmal ein Impulsintervall von der Linge der 
dead time oder recovery time auftritt (z. B. mit einer Genauigkeit 
von 5%). Bei kleinen Impulsfrequenzen muss die Beobachtungszeit 
entsprechend auf ein unter Umstianden langeres Zeitintervall aus- 
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gedehnt werden. Fir den Indikatorkreis ergibt sich daraus die For- 
derung, dass jeder einzelne Messwert mindestens so lange gespei- 
chert werden muss, dass ein Instrument gut abgelesen werden kann. 
Es soll das kiirzeste Intervall angezeigt werden. Verlangen wir fiir 
das Anzeigeinstrument eine Zeitkonstante von 10 sec., so bedeutet 
dies bei einem Entladeimpuls in R, von 1 ys eine Vergésserung der 
Zeitkonstanten um 107. Dies wurde mit einer Kaskadenschaltung 
von Dioden und Kathodenverstarkern erreicht. Der gesamte Auf- 
ladewiderstand bei Verwendung einer Vacuumdiode wird ca. 2 kQ. 


u 


EnHadeimpuls 
T=/us 





1% Impuls nach ool Diode 
ng T= lus 
Liisi € =0us 


Dus J 














Impulse nach zweiter Diode 








Ladug + =250us 
Entladung t = ies 


2 10'us 
Fig. 6. 
Speicherung des Restspannungswertes. 














Uber diese Diode wird eine Kapazitat von z. B. 500 pF aufgeladen. 
Die Spannung an C, steuert einen Kathodenverstarker, der tiber 
eine zweite Diode die Kapazitat C, aufladt. C, soll aufgeladen sein, 
wenn die Spannung an C, um 1% gefallen ist. Das ist der Fall, 
wenn die Ladezeitkonstante von C, etwa #/49) der Entladekonstante 
von C, betrigt. 

Bei diesen Verhaltnissen erreichen wir, dass das Instrument auf 2 
bis 8% genau zeigt, unabhangig davon, ob sich die kritischen Zeit- 
intervalle in Absténden von 10 ws oder 100 s folgen. Kaskaden- 
stufen kénnen itibrigens beliebig viele in Serie geschaltet werden. 
Je nach der verlangten Genauigkeit verlangert jede den Impuls 
um einen Faktor 100 bis 1000. Kathodenverstarker zwischen den 
Dioden eignen sich besonders gut wegen ihres kleinen inneren Wi- 
derstandes. Besondere Sorgfalt ist auf die Isolation zu verwenden. 
Kristalldioden eignen sich wegen ihres nicht sehr hohen Riick- 
widerstandes nicht gut. Als praktisch vorteilhaft erweist sich ein 
Druckschalter zur Verkiirzung der Zeitkonstante z.B. bei der 
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O-Justierung des Instrumentes. Das Anzeigeinstrument liegt im 
Kathodenkreis der letzten Stufe, der Gleich-Ruhestrom ist kom- 
pensiert. 

Die Skala des Instrumentes wird direkt in Mikrosekunden ge- 
eicht. Die Eichung kann mit einem gewohnlichen Impulsgenerator 


ELELE PEEP EEE EEREED 
LI LI LI 








LI LI 





Fig. 7. 


erfolgen. Zur Kontrolle wurden mit einer besondern Anordnung 
Impulsfolgen erzeugt, wie Fig. 7 zeigt, die Anzeige variierte kaum 
wahrnehmbar. 


Messungen. 


Bei unseren Messungen interessierte vor allem die Abhangigkeit 
der fraglichen Zeitintervalle von der Betriebsspannung. Die Daten 
der untersuchten Zahlrohre waren folgende: 


Radius der dusseren Elektrode: b= 1,5 cm 
Radius der inneren Elektrode: a = 0,012 em 
Gasdruck (Argon): p- 5em Hg 


4% 900 ©=000 = 1100 ~=— 1200 ~—1300 ~ Betriebsspanmung 


Fig. 8. 
Dead time und recovery time Messungen. 


Die Messungen an den einzelnen Zihlrohren streuten ziemlich stark 
und es zeigte sich, dass genaue reproduzierbare Resultate nur erhal- 
ten werden kénnen, wenn die Rohre direkt auf dem Pumpstand unter- 
sucht wiirden, wo ihr Gaszustand dauernd kontrolliert werden kann. 
Fig. 8 vermittelt ein Bild tiber die gewonnenen Resultate. Die ange- 
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gebenen theoretischen Kurven sind nach STEvER berechnet unter 
Annahme einer Molekiilbeweglichkeit, die unabhangig ist von der 
Feldstirke. Diese Annahme stimmt nicht im Gebiet hoher Feld- 
starken, die numerische Auswertung zeigt aber, dass der dadurch 
verursachte Fehler gering ist. Die dead time wurde auch in Ab- 
hingigkeit von der Zahlfrequenz gemessen; Fig. 9 zeigt ein typi- 
sches Beispiel. BaLpINGER und Huser haben gezeigt, wie sich 


| 2m, 
LU 





4-100 +-1100 V 











uo 





fq 
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103 1o* 10? 
mitt, Zatltreguenz 





Fig. 9. 
Dead und recovery time als Funktion der Zahlfrequenz. 


die Abnahme der dead time mit steigender Zihlfrequenz erkliren 
lasst. Der berechnete und der gemessene Verlauf der dead time 
in Funktion der Betriebsspannung stimmen nicht gut itiberein. 
Jedoch geniigt das Ausmass der gemachten Messungen nicht, um 
die Genauigkeit der Stever’schen Theorie abschliessend zu_be- 
urteilen. 


Ich méchte nicht unterlassen, dem California Institute of Techno- 
logy und Dr. W. H. Pickerine fiir die Erméglichung dieser Arbeit 
zu danken. 
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Untersuchungen iiber den radioaktiven Zerfall 
bei Isotopen des Technetiums 
von Heinrich Medicus, Peter Preiswerk und Paul Scherrer, ETH. Ziirich. 
(31. I. 1950.) 


Zusammenfassung. Die radioaktiven Umwandlungen der Tc-Isotope der Massen- 
zahlen 92, 94, 95 und 96 wurden mittels Spektrometer-, Koinzidenz- und Absorp- 
tionsmessungen, teilweise auch mit Wilsonkammeraufnahmen, aufgeklart. Von 
diesen Isotopen werden, mit Ausnahme des ersten, komplette Termschemata gege- 
ben (siehe Zusammenstellung S. 341). Ausserdem werden zwei Isomere des Tc unter- 
sucht: das schon lange bekannte des Tc®’ sowie ein neu aufgefundenes unbekannter 
Massenzahl mit 51,5 Minuten Halbwertszeit und einer Anregungsenergie von 
34,4 keV. Am Schlusse der Arbeit werden die Termschemata, unter Heranziehung 
auch derjenigen des Tc®?, Mo®®— Tc®® und Mo}!®!— Tc}, miteinander verglichen. 


I. Einleitung. 


Das Element 43 nimmt zusammen mit dem Element 61 im perio- 
dischen System insofern eine Sonderstellung ein, als stabile Isotope 


dieser Elemente in der Natur nicht auftreten. Da naémlich nach der 
einen Martaucn’schen Regel Kerne gerader Massenzahl stets eine 
gerade Protonen- und Neutronenzahl besitzen, kommt ein Isotop 
gerader Massenzahl nicht in Betracht. Weiter gibt es nach Matraucu 
keine stabilen Isobarenpaare, deren Ladung sich nur um eine Ein- 
heit unterscheidet, abgesehen von den vier bekannten scheinbaren 
Ausnahmen wie z. B. dem Paar Cd113--In!!%, Saimtliche ungeraden 
Massenzahlen, die fiir das Element 43 in Frage kommen, sind aber 
schon von den Nachbarelementen Molybdan und Ruthenium mit 
stabilen Kernen besetzt, so dass das Vorkommen eines stabilen 
Isotops des Elements 43 iiberhaupt ausgeschlossen werden kann. 
Ware namlich eines dieser Nachbarisobare instabil, so miisste, wor- 
auf JENSEN?) hingewiesen hat, sich das Element 48 als Begleiter 
darin finden lassen. Offen bleibt, warum aber alle g-u-Kerne des 
Mo und des Ru energetisch tiefer liegen als die entsprechenden 
u-g-Isobaren des Elements 43. Die Existenz eines sehr langlebigen 
natiirlichen radioaktiven Isotops kann aber nicht ausgeschlossen 
werden, da iiber die Halbwertszeit des radioaktiven Zerfalls der 
Isotope 97 und 98 noch nichts bekannt ist, so dass damit zu rechnen 
sein kénnte, dass sie beim einen oder andern noch wesentlich langer 
ist als diejenige des Isotops 99, die rund 10° Jahre betriagt. 
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Noppack, TackE und Bere?) hatten 1925 versucht, das Element 
43 anzureichern und réntgenspektroskopisch nachzuweisen. Nach 
ihren Mitteilungen war ihnen auch der Nachweis gelungen, indem 
sie auf ihren Diagrammen Linien fanden, die sich nur als Ka,-, Kz,- 
und Kg-Linien des gesuchten Elements interpretieren liessen, dem 
sie daraufhin den Namen Masurium (Ma) gaben. Da der Beweis fiir 
das tatsichliche Vorkommen in der Natur aber doch nicht hinrei- 
chend schien, haben Perrier und Srecre’) das Recht der Namen- 
gebung fiir sich beansprucht und den Namen Technetium (Tc) vor- 
geschlagen. Sie hatten namlich 1937 als erste durch Bestrahlung 
von Molybdain mit Deutonen und Neutronen dieses Element her- 
gestellt und seine chemischen Eigenschaften untersucht. Ihrem 
Vorschlag hat jiingstens die Internationale Unicn fiir Chemie ent- 
sprochen. 


Il. Die Perioden des Te und ihre Zuordnung zu den Isotopen 


Es empfiehlt sich, auf die Zuordnung der einzelnen Aktivitaten 
zu den verschiedenen Massenzahlen einzugehen. Dieses Problem ist 
noch nicht véllig gelést, obwohl in Amerika mit Molybdanproben, 
in denen bestimmte Isotope angereichert waren, Forschungen in 


x 92 | 93 | 94 | 95 | 96 | 97 | 98 | 99 |100)101 | 102 
100 


«Nb 


165 11] 95 11238 26d 96 11146 
oe - 


Tabelle 1. 
Erzeugungsarten der Isotope des Technetiums. 
stabile Isotope und ihre prozentuale Haufigkeit. 
M: Erzeugungsreaktion mit angereicherten Isotopen. I. U.: Isomerer Ubergang. 


dieser Richtung unternommen worden sind. Der gegenwirtige 
Stand, wie er sich aus den amerikanischen und unsern eigenen 





Radioaktive Isotope des Technetiums. 301 


Untersuchungen ergibt, ist in Tabelle 1 zusammengefasst. Darin 
sind auch die Art der Herstellung der einzelnen Isotope sowie die 
wichtigsten Daten iiber deren Zerfall angegeben. Diejenigen Kérper, 
die in der vorliegenden Arbeit untersucht wurden, sind durch Fett- 
druck hervorgehoben. Die Griinde fiir die Zuordnung seien hier 
resumiert. 


Tc®? und Tc®?: Durch Bestrahlung von Molybdin mit Protonen erhielten 
Kunpv und Poot‘) drei Aktivitaten verschiedener Intensitat. Die starkste mit 
47 Minuten Halbwertszeit ordneten sie dem durch eine (p, n)-Reaktion gebildeten 
Tc®2 zu, wahrend die beiden andern Aktivitaten mit Halbwertszeiten von 2,7 Stun- 
den und 4,5 Minuten wegen ihrer geringen Intensitat dem Tc®* zugeordnet wurden, 
das durch den (p, y)-Prozess entstanden ware. 

Tc%: Motta und Boyp5) bestrahlten eine an Mo* angereicherte Target mit 
Deutonen und erhielten in guter Ausbeute eine 50 + 2 Minuten-Periode, die sie 
mit unserer!!) 52,5-Minuten-Periode der Positronen identifizierten, bei der wir 
friiher offen gelassen hatten, ob sie dem Tc®* oder dem Te® zuzuordnen sei. Bei 
der Deutonenenergie von 15—20 MeV, mit der Morra und Boyp arbeiteten, ist der 
(d, 2n)-Prozess am wahrscheinlichsten, und so schrieben sie diese Periode dem 
Tc* zu. Dieser Zuordnung scheinen aber die Untersuchungen von Kunpvu und 
Poot zu widersprechen, die ebenfalls angereichertes Mo®4 verwendeten. Sie fiihrten 
ihre Bestrahlungen mit Protonen von 5 MeV und Deutonen von 10 MeV Energie 
aus, erhielten jedoch diese Periode nicht. Aus dem spater mitgeteilten Zerfalls- 
chema der 52,5 Min.-Periode folgt aber, dass mit dieser Protonenenergie der 
Schwellenwert der (p,n)-Reaktion nicht erreicht wurde; fiir die (d,2n)-Reaktion 
liegt er allerdings mit 7,2 MeV unterhalb der angegebenen Deutonenenergie. Falls 
die Positronenaktivitaét einem andern Isotop als Tc®* oder Tc** zuzuordnen ware, 
miisste sie durch eine (d,n)-Reaktion erzeugt werden kénnen. Die Konzentration 
auch der iibrigen Isotope in den von Kunpvu und Poot verwendeten an Mo* an- 
gereicherten Proben hatte hinreichend sein miissen fiir die Beobachtung einer 
durch (d,n)-Reaktion erzeugten Positronenaktivitat. 

Tc: Te®> mit 20 Stunden Halbwertszeit entsteht nach Eagen und Poot") aus 
dem radioaktiven Zerfall des Positronenstrahlers Ru®®. Motra und Boyp’) er- 
hielten diese Periode auch durch den (d, 2n)-Prozess aus Mo®5. Beide Forscher- 
gruppen schreiben dem Tc®* noch eine zweite Periode von ca. 60 Tagen zu, die 
durch die Mo®? («, p)-, bzw. Mo® > (d, 27)-Reaktion erzeugt wird. 


Tc**: Die Periode von 104" gehért zum Tc**, da Epwarps und Poot’) es durch 
einen «,n-Prozess aus dem Reinelement Nb** erzeugen konnten. 


Tc’: Nach Untersuchungen von SuLLIvAN, SLEIGHT und GLADROW!?) ist das 
904-Isomer des Elements 43 das Isotop 97. Es bildet sich namlich auch bei der 
Umwandlung des 2,89-Ru®? durch K-Einfang. Diese Zuordnung wurde bestatigt 
durch Morra und Boyn’). Uber den Zerfall des Grundzustandes ist bis jetzt nichts 
bekannt. 


Tc; Fiir Tc®* wurde keine gesicherte Halbwertszeit gefunden. Morra und 
Boyp geben zwar eine aus angereichertem Mo‘® durch (d, 2n)-Prozess erzeugte 
Aktivitat von 2,8 Tagen Halbwertszeit an, deren Strahlung aber auffallend mit 
derjenigen des 2,84— Mo®® iibereinstimmt. Letzteres kann durch den (d, p)-Prozess 
ebenfalls aus Mo‘® gebildet werden. Es ware daher denkbar, dass es sich bei der 
dem Tc zugeschriebenen Aktivitét um Mo®%® handelt, das bei der chemischen 
Trennung mitgerissen wurde. 
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Tc**: Das langlebige Tc*® besitzt einen isomeren Zustand mit einer Halbwerts- 
zeit von 6 Stunden, der beim f-Zerfall des Mo®® angeregt wird. Die Zuordnung ist 
durch (n,2n)-und (n, y)-Reaktionen aus Molybdan, sowie durch die Zr(a, n)- 
Reaktion gesichert. 


Tc!9° und Tc?®; Das Tc? entsteht als Tochterprodukt aus dem Mo? und 
zerfallt mit einer Halbwertszeit von 14,0 Minuten 1°). Bei Bestrahlung von an Mo? 
angereichertem Molybdaén mit Deutonen von 15—20 MeV Energie entsteht nach 
Motta und Boyp eine 80 Sekunden-Periode, fiir welche sie die Massenzahl 100 
oder 101 vorschlagen. 


Isotope des Tc mit grésserer Massenzahl als 101 kénnen bei der Bestrahlung 
von Molybdan mit Protonen nicht auftreten. 


Dem Tc-Isotop, das einen isomeren Ubergang von 51,5 Minuten Halbwertszeit 
aufweist?!), kann bis anhin keine Massenzahl zugeordnet werden. Die urspriing- 
liche Annahme, dass das Isomer mit den Positronen des 52,5 Min.-Tc®* genetisch 
zusammenhange, hat sich als unwahrscheinlich herausgestellt. 


Eine von Morra und Boyp??) mit 40 + 5 Minuten gemessene Periode ist wahr- 
scheinlich identisch mit der von Kunpv und Poot mit 47 Minuten und von uns 
mit 43,5 + 1,0 Minuten bestimmten Halbwertszeit des Tc®?. Friihere Zerlegungen'*) 
der sehr komplexen Halbwertszeitkurven fiihrten zu weiteren Perioden von 8 und 
36 Stunden; spater stellte es sich aber heraus, dass nur eine 20-Stunden-Periode 
vorliegt. 


Ill. Herstellung der Praparate. 


Fir die meisten Versuche wurde Molybdan, dessen Reinheitsgrad 
nach Angabe des Metallwerks Plansee in Reutte (Tirol) 99,97 bis 
99,99°% betrug, im Zyklotron mit Protonen von 6,8 MeV Energie 
bestrahlit. Die Strahlintensitaét betrug um 100 wAmp. Die chemi- 
schen Trennungen sind von E. Jacosi ausgearbeitet und durchge- 
fiihrt worden, wofiir wir iam unsern besten Dank aussprechen. Das 
Molybdan wurde dabei als Oxychinolat abgetrennt und das Tc mit 
Cu als Trager als Sulfid ausgefallt. Je nach den Versuchsbedin- 
gungen variierte die Menge der Tragersubstanz zwischen 0,2 und 
3 mg. Die Trennung erforderte im Minimum eine Zeit von 40 Mi- 
nuten. Wo es von Bedeutung war, Eigenabsorption durch die Tra- 
gersubstanz zu vermeiden, wurde das ausgefillte Kupfersulfid, an 
dem die Tc-Aktivitat adsorbiert war, mit Natronlauge gekocht. Im 
Gegensatz zum Kupfersulfid ging hierbei der grésste Teil des Tech- 
netiums in Lésung. Nach Filtrierung konnte es dann elektrolytisch 
auf Kupfer-, bzw. Molybdanfolien niedergeschlagen werden. Eine 
eingehende Beschreibung der chemischen Trennung ist andernorts!*) 
erschienen. In einzelnen Fallen erfolgte die Abtrennung des Tc auch 
durch Verdampfung seines leichtfliichtigen Oxydes. 





Radioaktive Isotope des Technetiums. 
IV. Die Isotope der Perioden von 43,5, 51,5 und 52,5 Minuten. 
1. Einleitung. 


Von all unsern Untersuchungen am Tc erwiesen sich diejenigen 
am Te % als die kompliziertesten. So musste z. B. bei fast samt- 
lichen Experimenten die von den 20 und 104-Stunden-Perioden her- 
riihrende Aktivitat beriicksichtigt werden, die schon gleich zu Be- 
ginn der Messungen sich stérend bemerkbar machte. Zur genauen 
Bestimmung dieses Anteils wurden einige Messreihen iiber ein 
Mehrfaches der Zeit ausgedehnt, die sonst nétig gewesen wire. Viel 


- Positronen §2,5 + 1,5 Min. 


34,4\keV - Elektronenlinie. 51,5 + 1,0 Min. 


387 keV ionslinie: 43,5 +1,0 Min. 





\ 


6 ——-B Stunden 





Fig. 1. 
Zerfallskurven der 43,5 Min.-, 51,5 Min.- und 52,5 Min.-Perioden. 


mehr Schwierigkeiten bereitete aber, dass sich in unsern Tc-Prapa- 
raten drei Aktivitaten von sehr ahnlicher Halbwertszeit iiberlager- 
ten. Es entstehen namlich bei den Bestrahlungen mit Protonen von 
6,8 MeV Energie 1. der Positronenstrahler Tc®* mit 5214 Min. Halb- 
wertszeit, 2. ein Isomer mit 511% Min. Halbwertszeit und 8. ein 
K-Strahler von 43% Min. 
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Was die 52% Min.-Periode betrifft, liegt an fritheren Arbeiten 
nur eine Mitteilung von Ew1nc, Perry und McCreary?) vor, dass 
bei Bestrahlung von Molybdan mit 6,5 MeV-Protonen eine £-Akti- 
vitaét mit 538 + 3 Min. Halbwertszeit und einer Maximalenergie der 
Partikeln von 2,3 MeV entsteht, die von y-Strahlung begleitet ist. 
Nach Untersuchungen von Kunpv und Poot’) ist das Isotop Tc%?, 
das durch Protonenbestrahlung aus Mo®* entsteht, ein K-Strahler 
und besitzt eine Halbwertszeit von 47 Min. Auf ein Réntgenquant 
werden 0,145 y-Quanten von 1,5 MeV Energie und 0,05 Elektronen 
einer Energie von 0,54 MeV emittiert. Positronen haben diese bei- 
den Forscher nicht beobachtet. 


2. Halbwertszeit und B+-Spektrum des Positronenstrahlers Tc*. 


Um die Halbwertszeit der Positronenemission zu bestimmen, 
wurden mittels eines Magneten die Positronen aus der komplexen 
Strahlung ausgesondert. Der zeitliche Abfall konnte ohne merk- 
lichen Untergrund, der auf langerlebige Positronenaktivitaten 
schliessen liesse, tiber zehn Halbwertszeiten hinweg gemessen wer- 
den. Als Periode ergab sich 52% + 1% Min. (Fig. 1). 
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Fig. 2. 
Positronenspektrum der 52,5 Min.-Periode des Tc. 


Das Positronenspektrum des Tc®* wurde sowohl im magnetischen 
Halbkreisspektrographen (Auflésungsvermégen 0,8%) als auch 
im magnetischen Linsenspektrographen (Auflésungsvermégen 2,4%) 
ausgemessen (Fig. 2). Zur Herstellung der Quelle wurde der Nieder- 
schlag des verdampften Tc,O, mit Aminoniak aufgenommen und 
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dieser auf einer Zaponfolie verdunsten gelassen. Die mit einer 
zweiten Folie bedeckte Quelle besass eine Massenbelegung von 
1 mg/cm?. Die Maximalenergie von 2,41 + 0,02 MeV wurde be- 
stimmt einerseits aus der Extrapolierung der Geraden des Fermi- 
Diagramms, zudem auch noch direkt gemessen, wobei der Null- 
effekt durch eine Koinzidenzschaltung herabgesetzt wurde. 
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Fig. 3. 
Fermi-Diagramm des Positronen-Spektrums der 52,5 Min.-Periode. 

Das Fermi-Diagramm (Fig. 3) zeigt im Bereich hoher Energien 
einen geradlinigen Verlauf. Die bei ungefaihr 0,9 MeV einsetzende 
Abweichung riihrt zum grossen Teil von der Streuung im Praparat 
her. Hinzu kommt die Uberlagerung eines zweiten Teilspektrums, 
dessen Existenz auch aus der Analyse der Kern-y-Strahlung folgt. 


3. Die Koinzidenzen der Positronenstrahlung mit Kern-y-Strahlung. 


Zur Priifung der Frage, ob die Positronenemission mit gleich- 
zeitiger Ausstrahlung von Kern-y-Quanten verbunden sei, wurde 
ein einfacher kleiner Halbkreisspektrograph gebaut. Zugunsten einer 
hohen Lichtstarke wurde auf ein gutes Auflésungsvermégen ver- 
zichtet. In der Nahe der Quelle befand sich ein y-Zahlrohr. Die An- 
ordnung wurde mit der Radioaktivitat des Zn®* 16) geeicht, dessen 
Maximalenergie der Positronen ziemlich ahnlich ist und dessen 
Zerfallsschema aus andern Messungen aufgeklart war. Wahrend im 
Falle des Zn®* nur die den beiden energiearmen Teilspektren zuge- 
hérigen Positronen (= 9%) mit Kern-y-Strahlung koinzidierten, 
zeigt sich hier dass alle Positronen von Kern-y-Quanten begleitet 
sind (Fig. 4). 
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Fig. 4. 
f+-y-Koinzidenzen im Magnetfeld (zum Vergleich rechts Zn®*). 


4. Die Energien der y-Strahlung. 


Eine Messung der Halbwertszeit der y-Strahlung zeigt, dass hier, 
im Gegensatz zur entsprechenden Messung der Positronen, der 
Beitrag der langlebigen Komponenten so betrachtlich ist, dass nach 
Subtraktion dieser Komponenten eine weitere Zerlegung nach den 
drei benachbarten Halbwertszeiten nicht mehr mit geniigender 
Genauigkeit vorgenommen werden kann. Eine Untersuchung der 


Zz 
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H-@ 
2000 ; 3000 4000 Oersted-cm 
Fig. 5. 

Konversionslinien der 43,5- und 52,5-Min.-Perioden, 
gemessen mit dem Halbkreisspektrographen. 





y-Strahlung hat deshalb so fortzuschreiten, dass in bezug auf ihre 
Halbwertszeiten diese drei Aktivititen zu einer einzigen zusammen- 
gefasst werden, von welcher die Energien und Intensitaten ihrer 
Komponenten bestimmt werden. Durch Kombinierung dieser Re- 
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sultate mit andern Messungen wird es sodann méglich, die einzelnen 
Anteile bestimmten Perioden zuzuordnen. 

Zur Bestimmung der Energie der einzelnen Komponenten der 
y-Strahlung sind Absorptionsmessungen an einem komplexen Spek- 
trum unbrauchbar; sie sind aber sehr wertvoll zur Festlegung der 
Intensitatsverhiltnisse. 

Verschiedene Methoden der Energiemessung gelangten zur An- 
wendung. Fiir Energien unter 1 MeV ist die Ausmessung der Kon- 
versionslinien der betreffenden Strahlung am geeignetsten (Fig. 5). 
In Tabelle 2 sind die aufgefundenen Konversionslinien aufgefiihrt. 


Tabelle 2. 
Elektronenlinien der kurzen Perioden des Te. 





Elektronen- Interpretation der Energie des 
energie in keV Elektronenstrahlung Ubergangs in keV 











13,3 K-Konversion, Tc 34,3 + 0,5 
15,0 Augerelektronen Mo 
15,6 Augerelektronen Tc 
16,8 Augerelektronen Mo 
17,3 Augerelektronen Tc 
31,9 L-Konversion, Tc 34,7 + 0,4 
34,3 M-Konversion, Tc 34,8 + 0,5 
35,1 N-Konversion, Tc 35,2 + 1,0 
369 K-Konversion, Mo 389 +5 
386 L-Konversion, Mo 389 +5 
854 K-Konversion, Mo 874 +10 

















Im Bereiche héherer Energien ist die Ausmessung der Compton- 
und Photoelektronen, die in einem Sekundiarstrahler ausgelést wer- 
den, giinstiger. 


Die Ausmessung der Photoelektronen erfolgte im magnetischen 
Linsenspektrographen?’). Da sich gezeigt hatte, dass das zur Be- 
strahlung kommende Molybdan keine spiirbaren Verunreinigungen 
enthielt, verzichteten wir hier auf eine chemische Abtrennung des 
Technetiums vom Molybdan, um durch den Zeitgewinn die kurzen 
Perioden méglichst stark zu erhalten. Das bestrahlte Molybdan 
wurde mit Kénigswasser oberflachlich abgelést, die Lésung auf dem 
Wasserbad zur Trockne eingedampft und der Riickstand als Quelle 
verwendet. Der Sekundarstrahler fiir die Auslésung der Compton- 
elektronen bestand aus Aluminium. Um aber zu kleinen und den- 
noch geniigenden Wandstarken zu gelangen, steckte das Priaparat 
im Innern des Aluminiums in einer Goldhiilse, in deren Wandung 


* 
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die Positronenannihilation erfolgte. Zur Ausmessung der Photo- 
elektronenlinien war das Aluminium mit einer 17 u dicken Bleifolie 
umgeben. 


In Fig. 6 ist das Spektrum der Comptonelektronen der kurzen 
Perioden aufgetragen. Um die Beitrage der langerlebigen Aktivi- 
titen zu eliminieren, war es notwendig, fiir jeden einzelnen Mess- 
punkt eine Kurve des zeitlichen Abfalles aufzunehmen und diese 
zu zerlegen. Die Kurve zeigt mehrere sich tiberlagernde kontinuier- 
liche Spektren, deren Maximalenergien auf Energien der y-Strah- 
lung von 0,5, 0,9, 1,5, 1,8, 2,73 + 0,08 und 3,27 + 0,15 MeV 


| 0387 Mev] J051 MeV]0,674 Mev 


41,51 Mev 
41,85 MeV 
1273 Mev 
43,27 MeV H-9 
2000 =~ = «4000 00 © 6000» «s«10000» «12000 += 14000 
Oersted-cm 








Fig. 6. 


Comptonelektronenspektrum der 43,5- und 52,5-Min.-Perioden des Tc, 
undividierte Form. 


schliessen lassen. Die erste dieser Komponenten ist die Vernich- 
tungsstrahlung. Bei der Ausmessung der Photolinien ergaben sich 
fiir die beiden mittleren Energien die genaueren Werte von 1,51 + 
0,05 MeV und 1,85 + 0,05 MeV. Von den beiden energiereichsten 
Strahlen konnten keine Photoelektronen mehr beobachtet werden. 


Der Nachweis der harten Komponente von 3,27 MeV gelang auch 
mit der von BotuE angegebenen Methode durch Messung der Reich- 
weite der in einer Aluminiumplatte ausgelésten Sekundiarelektronen. 
Die Auswertung erfolgte in der von BLEULER und Zintr!8) ange- 
gebenen Weise. 
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5. Die relativen Intensitéten der Komponenten der y-Strahlung. 


Zur Bestimmung der ‘Intensitatsverhaltnisse der einzelnen Kom- 
ponenten wurde die Kurve der Absorption der y-Strahlung in Blei 
zerlegt. Diese Methode ist anwendbar, wenn die Energien der ein- 
zelnen Komponenten bekannt sind. Dabei diirfen nicht die theo- 
retischen Absorptionskoeffizienten zugrunde gelegt werden, sondern 
es miissen die aus Eichmessungen fiir die betreffende Anordnung 
experimentell bestimmten Werte Anwendung finden. 


i 








Absorption der y-Strahlung in Blei. Messung mit Messing-Zahlrohr. 


Auch hier wurde fiir jede einzelne Absorberdicke eine zeitliche 
Abfallskurve aufgenommen, deren Zerlegung es gestattete, eine Ab- 
sorptionskurve fiir die kurzen Perioden zu erhalten. 

Da in unserm Fall sechs Komponenten vorhanden sind, so scheint 
der Willkiir in der Zerlegung ein weiter Spielraum gelassen. Tat- 
sichlich kann er aber wesentlich eingeengt werden: Einerseits 
wurde die Zerlegung an zwei verschiedenen Absorptionskurven 
durchgefiihrt, von denen die eine mit einem Zahlrohr mit Wismut- 
kathode, die andere mit einem solchen mit Messingkathode (Fig. 7) 
aufgenommen war. Da namlich die Energieabhangigkeit der Sensi- 
bilitaten dieser Zaihlrohrtypen?*) verschieden ist, verlaufen auch die 
Absorptionskurven anders. Die relativen Zahlrohrsensibilitéten und 
die Absorptionskoeffizienten fiir die 2,7 und die 3,2 MeV-Strahlung 
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unterscheiden sich praktisch nicht. Es empfiehlt sich deshalb, zur 
Zerlegung vorerst diese beiden Komponenten zusammenzufassen 
und erst nachtriglich auf Grund der Comptonelektronenspektren 
die Aufteilung vorzunehmen. 

Unabhingig von diesen Zerlegungen lasst sich mittels Koinzidenz- 
messungen an der Annihilationsstrahlung, die die staérkste Kompo- 
nente bildet, deren Beitrag zur Zihlrohrstosszahl bei Absorberdicke 
Null bestimmen. Die Abfallskurven der Einzelstésse und der Koin- 
zidenzen wurden in zwei Stellungen gemessen (Winkel zwischen 
Zahlirohr 1, Quelle und Zahlrohr 2 180°, bzw. 120°). Bei diesen Ver- 
suchen befand sich die Quelle in einer Messingkapsel mit 2 mm 
Wandstarke und 6 mm dusserem Durchmesser. Die Wismutzahl- 
rohre waren mit 0,5 mm dicken Bleizylindern umgeben und waren 
von der Quelle je 14 cm entfernt. Prinzipiell kénnte aus der Koinzi- 
denzzahl unter Beriicksichtigung des Raumwinkels und der Sensi- 
bilitaét der Zahlrohre sowie der Absorption der Strahlung und der 
Verlustrate des Koinzidenzverstirkers die Anzahl der Vernichtungs- 
quanten berechnet werden. Aus der Zahl der Einzelstésse lasst sich 
in ahnlicher Weise die totale Anzahl der y-Quanten bestimmen. 
U. a. wegen der endlichen Ausdehnung der Quelle waren aber Kor- 
rekturen anzubringen, die nicht einfach iiberschaut werden kénnen. 
Aus diesem Grunde ist eine Eichung der Versuchsanordnung mit 
dem Positronenstrahler C1, der keine Kern-y-Strahlung emittiert, 
vorzuziehen. Das aus dieser Eichmessung bestimmte Verhaltnis der 
Koinzidenzen zu den Einzelstéssen der Annihilationsstrahlung wurde 
nun fiir die Messung am Tc®* verwendet. Das Ergebnis dieser Mes- 
sungen ist in Tabelle 3 wiedergegeben. Das Verhiltnis der Zahlrohr- 
einzelstésse der Vernichtungsstrahlung zu dem der gesamten y- 
Strahlung betraigt demnach 0,396 + 0,020. 


Tabelle 3. 





Koinzidenzen/Min. Einzelstosszahlen/Min. 


180°- 120°- 
Stellung | Stellung 





Differenz (Mittel beider ZR) 





ci 844+ 3 4 80 + 3 (23,7 + 0,3)-108 
Te 38 +1 2 36+1 (26,8 + 0,4)-103 
Annihilations- 
strahlung allein 36 +1 (10,6 + 0,6)-10° 


Kern-y-Str. (16,2 + 0,8)-108 


























Eine Zusammenstellung der Ergebnisse aus der Zerlegung der 
Absorptionskurven und aus der Koinzidenzmessung ist in Tabelle 4 
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enthalten. Dabei ist zu erwahnen, dass in den Angaben iiber die 
Zahlrohrsensibilitat die Absorption der y-Strahlung in der Zahlrohr- 
wand und der Praparatumhiillung (5 mm Aluminium zur Vernich- 
tung der Positronen) einbezogen sind. 


Tabelle 4. 


Zerlegung der mit Messing-Zahlrohr gemessenen Absorptionskurve der y-Strahlung 
in Blei. 





Absorptions- 
Komponente | Koeffizient cm~* 


MeV 


Messing-Zahlrohr 





relat. Sensibilitat | relat. Anzahl 
Stosszahl in °/o9 Quanten 


|  theor. exp. 
| 








0,387 2,9 2,73 3,75 1,10 3,4 
0,511 1,70 | 1,57 | 494 1,65 30,0 
0,874 0,92 | 0,82 | 72,0 3,5 20,7 
1,51 0,58 | 0,50 | 35,0 7,1 4,95 
1,85 0,52 | 0,435 | 22,3 9,1 2,45 
pod. 0,47 | 0390| 42 | 13,5 0,31 
3,27 | | 


| 
i 


























6. Die Rontgenstrahlung. 


Das Verhialtnis der Intensitat der Réntgenstrahlung zu derjenigen 
der Kern-y-Strahlung sowie zur Zahl der Positronen kann durch 
eine einfache Absorptionsmessung kaum ermittelt werden, da die 
intensive y-Strahlung in den Absorbern so viel Sekundarelektronen 
auslést, dass zunachst mit zunehmender Absorberdicke sogar ein 
Ansteigen der Stosszahl im Zahlrohr erfolgt. Abgesehen davon 
wiirde die starke Positronenstrahlung eine solche Messung sehr 
stark stéren. Aus diesem Grunde wurde die Quelle in ein starkes 
Magnetfeld gebracht, welches die Positronen weglenkte. Auch die 
Absorber befanden sich noch im Magnetfeld, so dass die daraus aus- 
gelésten Elektronen ebenfalls nicht ins Zahlrohr, das sich ausser- 
halb des Magnets befand, eintreten konnten. Der Strahlengang der 
Quanten war begrenzt durch Blenden aus Blei, die derart geformt 
waren, dass die wirksame Offnung fiir Réntgenstrahlung und y- 
Strahlung méglichst gleiche Grésse hatte, d.h. es wurde darauf 
geachtet, dass die Blenden auch fiir die harte y-Strahlung eine 
scharfe Grenze bildeten. Zur Messung des Nulleffektes konnte das 
erste Loch mit einem Bleizapfen geniigender Linge geschlossen 
werden. Die Messung der Absorptionskurve der Réntgenstrahlung 
in Aluminium wurde mit einem Aluminiumzahlrohr von 0,12 mm 
Wandstirke vorgenommen (Fig. 8). Fiir diese Zahlrohrart ist die 
Sensibilitaét fiir K-Strahlung des Molybdaén von Savurer?®) unter- 
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sucht worden. Fiir den hier in Betracht kommenden Teil des Zahl- 
rohres betragt sie 0,67 %. Der in diesem Zihlrohr durch die y-Strah- 
lung verursachte Untergrund interessierte hier nicht und wurde 
abgezahlt. Zur Messung der Intensitat der y-Strahlung trat an die 
Stelle des diinnwandigen ein Messingzahlrohr mit 1,8 mm dicker 
Wand, so dass von aussen her keine Sekundarelektronen ins Innere 
eindringen konnten. Hier wurden keine Absorptionsmessungen vor- 
genommen, da der Verlauf der Absorption bereits aus andern Unter- 
suchungen bekannt ist. Da die Quelle kleine Dimensionen besass 
und frei an Faden aufgespannt war, war es moéglich, praktisch nur 
Kern-y-Strahlung zu messen, da die Vernichtung der Positronen 
iiberwiegend ausserhalb des Raumes erfolgte, von dem aus die Ver- 
nichtungsstrahlungsquanten ins Zahlrohr hatten dringen kénnen. 





Zahlrohr Absorber Ble 
* theoret. Absorptionskoeff fiir [1] 


Mo a 








Absorberdicke 
4 mm Al 





Absorption der Réntgenstrahlung in Al. 


Zu beiden Seiten der Quelle waren néimlich Aluminiumwinde an- 
gebracht, die verhinderten, dass die Positronen auf ihren Kreis- 
bahnen im Magnetfeld etwa wieder auf das Praparat stiessen und 
dort vernichtet wiirden. Die Starke des Magnetfeldes war darum 
auch so gewahlit, dass nur ein kleiner Bruchteil energiearmer Posi- 
tronen volle Kreise beschreiben konnte. Wurde jedoch die Quelle 
mit Blei allseitig abgedeckt, kam ausser der Kern-y-Strahlung nun 
auch die Annihilationsstrahlung im Zahlrohr zur Registrierung. Auf 
diese Weise ergab sich wiederum eine Méglichkeit zur Bestimmung 
des Verhialtnisses der beiden Arten von y-Strahlung. Um den Ein- 
fluss des zeitlichen Abfalls eliminieren zu kénnen, wurden diese ver- 
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schiedenen Messungen mehrmals im Turnus wiederholt. Bei der 
Berechnung der Intensitatsverhaltnisse musste selbstverstindlich 
die Anwesenheit der andern Perioden, sowie die Absorption der 
Réntgenstrahlung im Praparat, in der Luft und in der Zahlrohr- 
wand, und auch die Absorption der y-Strahlung in der Wand des 
Messingzahlrohres sowie in der Umhiillung der Quelle beriicksich- 
tigt werden. Die Auswertung ergibt, dass auf ein 0,874-MeV- 
y-Quant 1,42 X-Quanten und 0,71 Positronen kommen. Da vom 
Atom Réntgenquanten beim K-Einfang und bei der Konversion 
in der K-Schale emittiert werden, kann uns deren Intensitaét nur 
tiber die Summe beider Prozesse Auskunft geben. Es ist dabei noch 
die Fluoreszenzausbeute der K-Strahlung des Molybdins in Rech- 
nung zu setzen, die nach Harms und Compton?) 2?) 70% betrigt 
und fiir Technetium als eben so gross angenommen werden kann. 


7. Die Aufteilung der Aktiwvititen in Einzelperioden. 


Nach der Untersuchung aller der Komponenten, die zu den drei 
in bezug auf ihre Halbwertszeit ahnlichen Aktivitaten gehéren, 
konnte daran gegangen werden, ihre Zuordnung zu den einzelnen 
Perioden vorzunehmen. 


a) Das 51,5 Minuten-Isomer des Te. 


Bei der Untersuchung der 52,5 Minuten-Periode des Tc®* war uns 
jeweilen das grosse Ausmass an Réntgenstrahlung aufgefallen. 
Zwar wird von Positronenstrahlern bekanntlich immer Réntgen- 
strahlung, herriihrend vom konkurrierenden K-Einfang emittiert, 
aber die Anzahl dieser Quanten lisst sich abschatzen und ist wesent- 
lich kleiner als die beobachtete. 

Im Halbkreisspektrographen steliten wir sehr intensive Elek- 
tronenlinien bei 13,3, 31,9 und 34,3 keV fest, deren Intensitat mit 
der Periode der Positronen abnahm (Fig. 9). Die Quellen, die zur 
prazisen Ausmessung dieser Linien verwendet wurden, waren elek- 
trolytisch hergestellt, indem bei einer Badspannung von 3,5 V die 
die Aktivitaét enthaltende n-Natronlauge wahrend einer Stunde bei 
einer Stromstirke von 9 mAmp. elektrolysiert wurde. Die Anode 
bestand aus einem Platinblech, als Kathode diente eine 12 mm 
lange und 1,2 mm breite Kupferfolie, deren Riickseite mit Paraffin 
bedeckt war. 

Die Energiedifferenzen zwischen den Linien legen dar, dass diese 
die K-, L- und M-Elektronen einer im Element 48 konvertierten 
y-Linie von 34,4 + 0,4 keV sind. Eine innere Umwandlung im 
Molybdén kommt nicht in Frage, da die Energiedifferenzen hierfiir 
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zu gross sind. Der Nachweis, ob die Elektronen dem Tc- oder dem 
Mo-Atom entstammen, kann auch durch die Analyse der Réntgen- 
strahlung erfolgen, die bei der Wiederauffiillung der Elektronen- 
hiille emittiert wird. Untersuchungen im Réntgenspektrographen 
mit gekriimmtem Kristall, fiir deren Durchfiihrung wir Herrn 
Marmier zu Dank verpflichtet sind, haben ergeben, dass neben der 
Gruppe der K-Linien des Molybdan starkere Linien des Elementes 
43 auftreten?*). Fiir die Aufnahmen wurden jeweilen die eine Stunde 
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Fig. 9. 
Konversionselektronenlinien des isomeren Ubergangs von 34,4 keV Energie. 


bestrahlten Targets gleich nach der Bestrahlung in den Spektro- 
graphen gebracht und 114 Stunden dort belassen. Dies wurde sechs- 
mal wiederholt, um eine geniigende Schwarzung der Platten zu 
erzielen. So wurde auch vermieden, dass die langerlebigen Aktivi- 
taiten, die auch K-Strahler sind, allzu viel zur Schwarzung bei- 
triigen. 

Die am nachsten liegende Interpretation war nun die, dass diese 
Linien einen isomeren Ubergang reprisentierten, auf welchen dann 
die Positronenemission folge. Der £+-Zerfall, der an und fiir sich 
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eine kiirzere Halbwertszeit haben kénnte, miisste dann im Gleich- 
gewicht mit dem vorangehenden isomeren Ubergang sein und 
wiirde darum mit der gleichen Periode beobachtet. 


Aufschlussreich musste das Verhaltnis der Anzahl der Konver- 
sionselektronen des 34 keV-Uberganges zur Zahl der Positronen sein. 
Die geringe Energie der ersteren machte diese quantitativen Unter- 
suchungen schwierig, da der Absorption Rechnung getragen werden 
musste. Fiir eine Ausmessung des Positronenspektrums waren die 
elektrolytisch hergestellten Priaparate zu schwach. Nach Beendi- 
gung der Elektrolyse wurde deshalb aus der Lésung, die den gréssten 
Teil der Aktivitaét noch enthielt, das Tc wieder mit etwas Kupfer- 
sulfid ausgefallt und zur Messung des Positronenspektrums in den 
Spektrographen gebracht. Quellenlange und Breite waren genau 
dieselben wie zuvor. Ausserhalb des Spektrographen wurden die 
Starken beider Praparate durch Messung ihrer y-Strahlung mit- 
einander verglichen. Die geringe Energie der Elektronen erforderte 
bei der Auswertung eine Korrektur in bezug auf die Absorption der 
das Zahlrohr abschliessenden Zaponlackfolie. Dieser Einfluss wurde 
bestimmt aus vergleichenden Messungen mit ein und zwei Folien 
und Extrapolation auf die Dicke Null. Beim Vergleich zwischen 
sehr weicher und harter Elektronenstrahlung ist auch die verschie- 
den starke Riickstreuung zu beriicksichtigen. Fiir die weichen Kon- 


versionselektronen wirkte die 20 « dicke Kupferfolie als unendlich 
dicke Unterlage, wahrend die Riickstreuung der Positronen durch 
die geringe Menge Tragersubstanz und das Filterpapier im ganzen 
vernachlassigbar war. Nach Burrr**) betragt der Riickstreukoeffi- 
zient fiir Cu 1,48, so dass die gemessene Zahl der Elektronen auf 
68° zu reduzieren ist. 


Die graphische Integration dieser Linien und des Positronen- 
spektrums unter Beriicksichtigung der erwahnten Korrekturen und 
des Stirkeverhiltnisses der beiden Quellen zeigte, dass die Anzahl 
der Konversionselektronen 3,0mal grésser ist als die der Positronen. 
Zum selben Ergebnis fiihrten auch Messungen der Konversions- 
linien und der Positronen mit einem mit 0,27 mg Kupfersulfid auf 
diinnes Seidenpapier gefallten Priparat. Die Breite der Linien war 
wegen der Bremsung der Elektronen im Trager ziemlich erheblich. 
Ein grosser Teil der K-Konversionselektronen besass darum nur 
noch so wenig Energie, dass der Einfluss der Zahlrohrfolie fiir eine 
quantitative Messung viel zu gross geworden wire. Aus diesem 
Grund wurde hier nur die Flache der L- und M-Konversionslinien 
ausgemessen und daraus die Intensitaét der K-Linie unter Verwen- 
dung der Messungen mit dem elektrolytisch hergestellten Praparat 
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berechnet. Es ist anzunehmen, dass die Vermehrung der Anzahl 
der gezahlten Elektronen infolge Riickstreuung wieder wettge- 
macht werde durch die Absorptionsverluste im Trager, so dass in 
dieser Beziehung keine Korrektur der Stosszahl angebracht wurde. 

Aus anderen Messungen am Tc® ist ersichtlich, dass 73% der Zer- 
falle durch Positronenemission, der Rest durch K-Einfang vor sich 
gehen. Daraus folgt, dass die Zahl dieser Konversionselektronen 
mehr als doppelt so gross ist wie die Zahl der Umwandlungen durch 
Positronenemission und K-Einfang. Ein Zusammenhang scheint 
deshalb nicht zu bestehen, es sei denn, man nehme an, dass es sich 
in Wirklichkeit um zwei und nicht nur um eine y-Linie handle, deren 
Energien aber dieselben sind. Im Hinblick darauf wurde die K-Linie 
nochmals ausgemessen und nach einer Aufspaltung gesucht. Die 
Halbwertsbreite der K-Linie des mit aller Sorgfalt hergestellten 
Praparates betrug diesmal nur 0,8%. Eine Energiedifferenz von 
70 eV der beiden K-Linien hatte darum noch erkennbar sein miissen. 
Die Suche verlief aber negativ. 

Die Unabhiangigkeit des isomeren Uberganges von der Positronen- 
aktivitét konnte noch erhartet werden durch Versuche bei Bestrah- 
lung mit Protonen verschiedener Energie. Fiir die oben beschrie- 
benen Untersuchungen waren die Molybdantargets mit Protonen 
der in unserm Zyklotron erreichbaren Maximalenergie von 6,8 MeV 
bestrahlt worden. Bei Reduzierung der Protonenenergie um 1,9 MeV, 
was durch Abdecken des Molybdans mit 0,15 mm dicken Alumi- 
niumblech erreicht wurde, verminderte sich das Verhaltnis der Posi- 
tronen zu den Konversionselektronen des Isomers um mehr als einen 
Faktor 15, d. h. es wurden iiberhaupt keine Positronen mit Sicher- 
heit mehr nachgewiesen. Dies wird verstindlich, wenn man das 
spater beschriebene Zerfallsschema des Tc** zugrunde legt. Da die 
Zerfallsenergie 4,32 MeV betragt, sind zur Erzeugung des Tc* 
durch einen (p,)-Prozess Protonen mit 5,08 MeV Energie not- 
wendig. Fiir eine Erzeugung durch Deutonen mittels der (d, 2 n)- 
Reaktion berechnet sich ein Schwellenwert von 7,27 MeV. Das 
Isomer konnte aber schon bei einer Bestrahlung mit Deutonen von 
6,4 + 0,4 MeV erzeugt werden*). 

Grosse Sorgfalt wurde auch der genauen Bestimmung der Halb- 
wertszeit des isomeren Uberganges gewidmet. Hierzu wurde im 
Linsenspektrometer die L-Konversionslinie wahrend 5 Stunden 


*) Herstellung und Untersuchung dieses deutonenbestrahlten Praiparates wur- 
den gelegentlich eines Aufenthaltes des einen von uns (H. M.) am Nobelinstitut fiir 
Physik in Stockholm vorgenommen. Wir danken Herrn Prof. Manne Siegbahn fiir 
die erwiesene Gastfreundschaft und den Mitgliedern der dortigen Zyklotrongruppe 
fiir ihre Hilfe. 
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mehrmals genau ausgemessen. Als Halbwertszeit des isomeren Uber- 
ganges ermittelten wir 51,5 + 1,0 Min. (Fig. 1), wahrend wir fiir 
die Positronenemission, wie oben schon mitgeteilt, 52,5 + 1,5 Min. 
gefunden hatten. Die Fehler wurden relativ gross angesetzt, um 
der Korrektur in bezug auf die Dead-time und allenfalls Alterungs- 
einfliissen des Zaihlrohrs Rechnung zu tragen. 

Die Multipolordnung eines isomeren Uberganges kann bekannt- 
lich aus seiner Konversion und seiner Halbwertszeit berechnet 
werden. In Tab. 5 sind fiir die 34,4 keV-Strahlung des Te bei An- 
nahme verschiedenen Multipolcharakters auf Grund der Arbeiten 


Tabelle 5. 
Konversion und Halbwertszeit fiir Ubergange im Tc 
von 34,4 keV Energie. 





Multipol- | Konversionsverhaltnis «gz: az | Halbwertszeit 
} 





ordnung der |“ elektrische magnetische | elektrische | magnetische 
Strahlung | Strahlung Strahlung Strahlung Strahlung 














22 1,0 3,8 0,2-10-3 sec 2 sec 
28 0,11 | 2,4 | 0,04 sec 160 h 
24 | 0,012 | 1,5 | 130 min 9000 a 
25 | 0,003 | | 110a 

| 
von Dancorr und Morrison®5), Hess und NeEtson?*) und AXEL 
und DancorF?’) das Verhaltnis der Konversion in K-und L-Schale 
und die Lebensdauer des konvertierten Uberganges eingetragen. 
Bei der Berechnung der Halbwertszeit der magnetischen Ubergiinge 
wurde angenommen, dass die Zerfallskonstante des unkonvertierten 
Uberganges gleich gross sei wie diejenige des elektrischen Uber- 
ganges der niachsthéheren Ordnung. Bekanntlich ist aber die 
Ubergangswahrscheinlichkeit bei magnetischer Strahlung kleiner 
Energie verhaltnismassig grésser, so dass zu erwarten ist, dass die 
berechneten Halbwertszeiten fiir die magnetischen Ubergiinge eher 
zu lang herauskommen. 

Die richtige Gréssenordnung fiir die Lebensdauer erhalt man 
demnach fiir elektrische 24-Polstrahlung. Das beobachtete Konver- 
sionsverhaltnis fiir die Konversion in K- und L-Schale betragt 
1,2 + 0,3. Der Vergleich mit der Theorie zeigt, dass hier also eine 
Mischung von magnetischer 23-Polstrahlung mit elektrischer 2¢- 
Polstrahlung vorliegen muss. Die von BERTHELOT*’) angegebene 
Formel zur Berechnung der Lebensdauer fiihrt fiir elektrische 2¢- 
Polstrahlung auf 2 Min., fiir magnetische 2°-Polstrahlung auf 2,4 
Stunden. 
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_ Die Gesamtdrehimpulsdifferenz 4 I muss bei diesem isomeren 
Ubergang demnach gleich 3 sein, und ein Paritatswechsel findet 
nicht statt. 


b) Die Trennung der 52,5 Min.-Positronenperiode und 
der 43,5 Min.-Periode des Tc®. 


In einer fritheren vorlaéufigen Mitteilung!) hatten wir auch die 
0,389 MeV-y-Linie der Periode des Tc®* zugeordnet. Diese Angabe 
beruhte damals auf Messungen mit dem lichtschwachen Halbkreis- 
spektrometer, mit dem eine genaue Halbwertszeitbestimmung nicht 
méglich war. Da sich bei unsern vergleichenden Messungen mit 
verschiedener Protonenenergie diese Konversionslinie weder wie die 
Positronenaktivitét, noch wie das Isomer verhielt, untersuchten 
wir die Halbwertszeit auch dieser Linie im Linsenspektrometer. Um 
den Untergrund, der vom Positronenspektrum herriihrt, méglichst 
herabzusetzen, wurde die Target mit verringerter Protonenenergie 
bestrahlt. Als Halbwertszeit «lieser Konversionslinie ergab sich 
43,5 +1 Min. (Fig.1). Diese Linie scheint demnach der von 
Kunpu und Poot’) beschriebenen Periode von 47 Min. anzugehéren. 

Die y-Strahlung von 0,874 MeV verschwindet zusammen mit den 
Positronen bei Bestrahlungen mit niedriger Protonenenergie. Sie 
wird deshalb der 52,5 Min.-Periode zugeordnet. 

Von der y-Linie von 1,51 MeV Energie versuchten wir ebenfalls, 
die Halbwertszeit zu bestimmen, da Kunpvu und Poot eine y-Strah- 
lung von 1,5 MeV der 47 Min.-Periode zuordneten. Da bei so hohen 
Energien eine Bestimmung durch Ausmessung der Konversions- 
elektronen kaum mehr in Frage kommt, da gerade in diesem Ener- 
giebereich das Positronenspektrum eine sehr grosse Intensitat be- 
sitzt, versuchten wir, die Halbwertszeit der aus Blei ausgelésten 
Photoelektronen zu bestimmen. Da aber diesen Photoelektronen 
noch die Comptonelektronenspektren der hairteren Komponenten 
unterlagert sind, war es nicht méglich, die Periode dieser recht 
schwachen Linie genauer zu bestimmen. Gleichwohl darf aber ver- 
mutet werden, dass diese Linie mit der von Kunpu und Poot an- 
gegebenen identisch ist. 

Da die y-Strahlung, gemessen hinter 9 cm Blei, wo praktisch nur 
noch die Komponenten von rund 1,5, 1,8, 2,7 und 3,2 MeV ins Gewicht 
fallen, mit einer Periode von 51 Min. abfallt, ist anzunehmen, dass 
der tiberwiegende Teil dieser Strahlungen zur Periode der Posi- 
tronen gehért. Dass Morra und Boyp5) diese harten Komponenten 
nicht bemerkten, tiberrascht nicht, da sie die Absorptionsmessung 
der y-Strahlung nur bis zu Absorberdicken von knapp 1,5 cm Blei 
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ausfiihrten. Da im Positronenspektrum eine Abweichung vorhan- 
den ist, die auf eine y-Strahlung einer Energie zwischen 1,5 und 
1,9 MeV schliessen lisst, kann die 1,8 MeV-Linie dieser Aktivitit 
zugeschrieben werden. Die Linien hoher Energie von 2,7 und 
3,2 MeV kénnen auf keinen Fall dem Tc®? zugeordnet werden, da 
dessen Zerfallsenergie dann so gross sein miisste, dass ein grosser 
Teil der Zerfalle durch Positronenemission erfolgen miisste, was 
Kunov und Poot nicht hatte entgehen kénnen. 


c) Das Termschema des Tc, 


Aus den Koinzidenzmessungen im Magnetfeld wissen wir, dass 
mit jedem Positron gleichzeitig Kern-y-Strahlung emittiert wird; 
der Grundzustand des Molybdans kann demnach nicht direkt er- 
reicht werden. Da die weitaus starkste Kern-y-Komponente die- 
jenige von 0,87 MeV ist, wird der grésste Teil der Positroneniiber- 
ginge auf ein Niveau fiihren, das um diesen Energiebetrag iiber 
dem Grundzustand liegt. Die Komponenten der Gammastrahlung 
von 1,85 und 2,73 MeV lassen sich am einfachsten als Ubergiinge 
von einem 2,73 MeV iiber dem Grundzustand liegenden Niveau 
nach dem oben erwéhnten Niveau, bzw. nach dem Grundzustand 
erkliren. Eine Umwandlung des Tc, die iiber das 2,73 MeV-Niveau 
fiihrt, wird ausser durch K-Einfang auch durch Emission von 
Positronen einer Maximalenergie von 0,56 MeV (= 2,41 — 1,85 MeV) 
erfolgen. Das Fermi-Diagramm lasst zwar ein Partialspektrum von 
sogar 0,9 MeV Maximalenergie vermuten, was sich sehr gut mit 
der y-Strahlung von 1,51 MeV Energie kombinieren liesse (2,41— 
1,51 = 0,90 MeV). Bei nicht extrem diinnen Priparaten (die Massen- 
belegung der verwendeten Quelle inklusive der als Trager und Be- 
deckung dienenden Zaponfolien betrug 1 mg/cm?) setzen aber die 
Abweichungen von der theoretischen Form des Spektrums, soweit 
sie durch die Riickstreuung verursacht sind, im allgemeinen in der 
Nahe des Intensitaétsmaximums ein, das in unserm Falle gerade 
im Bereich von 0,9 MeV liegt. Weiter ist aus den Messungen von 
Kunpvu und Poot’) bekannt, dass die 43,5. Min.-Periode eine y- 
Strahlung von 1,5 MeV besitzt. Da wir bei der Ausmessung der 
Photoelektronen nur eine Linie dieser Energie feststellten, miisste 
uns ihre Zuordnung zur 52,5 Min.-Aktivitat als zweifelhaft erschei- 
nen. Es ist allerdings denkbar, dass ahnlich wie beim Tc®5 und Tc*® 
auch hier bei den beiden Isotopen y-Linien von praktisch der 
gleichen Energie auftreten, so dass dann die Abweichung im Posi- 
tronenspektrum bei 0,9 MeV doch auf das entsprechende Partial- 
spektrum zuriickzufiihren wire. Die schwache Linie von 3,27 MeV 
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wird bei einem Ubergang in den Grundzustand emittiert. Das 
bei 3,27 MeV liegende Niveau kann aus energetischen Griinden nur 
durch K-Einfang erreicht werden. 

Aus der Analyse der Absorptionskurven der y-Strahlung kann 
auf die relativen Intensitaéten der einzelnen Komponenten ge- 
schlossen werden. Dies geniigt, um festzulegen, wie viel Uberginge 
durch Positronenemission und K-Einfang zusammen auf ein be- 
stimmtes Niveau méglich sind. Nach Mouirr?*) kann das Ver- 
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Termschema des Tc*. 
Fiir den Positronen- und K-Ubergang auf das zweitunterste Niveau miissen die 
Anteile lauten ~72%, bezw. ~13%. 


haltnis der Uberginge durch Positronenemission zu denen durch 
K-Einfang berechnet werden. Fiir das Spektrum mit 2,41 MeV 
Maximalenergie betragt es 85:15, fiir 0,56 MeV 4:96. Es ist dabei 
angenommen, dass es sich um erlaubte Uberginge handelt. Damit 
lasst sich nunmehr das Termschema des Tc* aufstellen (Fig. 10). 
Die Zahl der Positronen, die zur Erfiillung dieses Schemas nétig ist. 
ist mit der experimentell gefundenen zu vergleichen. Die Konkor- 
danz ist recht befriedigend. Es lasst sich nun auch die Zahl der 





Radioaktive Isotope des Technetiums. 321 


beim K-Einfang ausgesandten K-Quanten feststellen. Die Diffe- 
renz gegentiber der experimentell festgestellten Zahl riihrt von den 
beiden andern Perioden her; erstens von der Réntgenstrahlung, die 
beim Isomer als Folge der innern Konversion in der K-Schale auf- 
tritt, und zweitens vom K-Einfang des Tc%?. 

Aus diesen Unterlagen ergibt sich das Verhaltnis der Zerfille 
durch Positronenemission zur Zahl der y-Quanten von 0,874 MeV 
Energie. Da aber auch das Verhiltnis der Zahl der zugehérigen 
Konversionselektronen zur Zahl der Positronen im Halbkreisspek- 
trographen gemessen wurde, erhalt man als Konversionskoeffi- 
zienten dieser Linie beziiglich der K-Schale (0,97 + 0,2)-10-3. 
Dieser Wert stimmt mit dem fiir elektrische Quadrupol-, bzw. ma- 
gnetische Dipolstrahlung nach Rosk et al.**) berechneten (0,96.10-%, 
bzw. 1,03.10-*) sehr gut iiberein. 

Die {-t-Werte fiir Positronenemission und K-Einfang nach den 
drei Niveaux betragen in der Reihenfolge abnehmender Uber- 
gangsenergie 2,1-105, 0,5-105 und ca. 2,6-105. Alle diese Uber- 
gange fallen demnach in die Kategorie der beschrankt (,,unfa- 
vored‘‘) erlaubten von verhaltnismassig langer Lebensdauer. 

Fir Tc** schlagen wir das in Fig. 10 wiedergegebene Termschema 
vor. Den Energieniveaux sind die wahrscheinlichen Spins und Pari- 
titen beigefiigt. 


d) Uber die 48,5 Min.-Periode des Tc®. 


Da das Isotop Tc*?, dessen Halbwertszeit Kunpu und Poot’) 
mit 47 Min. angegeben haben, durch eine (p, n)-Reaktion aus Mo- 
lybdan entsteht, muss es auch bei unsern Messungen in guter Aus- 
beute auftreten. Nach den genannten Forschern ist dieses Isotop 
ein K-Strahler, und es tritt keine merkliche Positronenemission auf. 
Weil sich aber eine schwache y-Strahlung von 1,5 MeV zeigt, muss 
die Zerfallsenergie mindestens 1,5 MeV betragen, und da anzuneh- 
men ist, dass der grésste Teil der Umwandlungen direkt in den 
Grundzustand fiihrt, sollte eine wenn auch geringe Positronen- 
emission zu erwarten sein. Als y-Strahlung wird von den zitierten 
Forschern nur diejenige von 1,5 MeV Energie angegeben. Ihre pu- 
blizierte Absorptionskurve in Blei zeigt aber eine leichte Kriimmung 
an, die durchaus auf die Anwesenheit einer schwachen weichen 
Komponente zuriickgefiihrt werden kénnte. Es darf deshalb ange- 
nommen werden, dass die von uns aufgefundene y-Strahlung von 
0,389 MeV mit 48,5 Min. Halbwertszeit dieser Periode zugeh6rt. Auf 
Grund der Analyse unserer Absorptionskurve betragt die Anzahl 
der 0,389 MeV-Quanten rund das 0,7fache derjenigen der 1,5 MeV- 
Quanten. Dies ist ein Betrag, der in Ubereinstimmung mit der 
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Absorptionsmessung von Kunpu und Poor stehen kann. Obwohl die 
Daten fiir die Aufstellung eines Termschemas noch recht mangel- 
haft sind, darf angenommen werden, dass diese 0,389 MeV-Strahlung 
nicht mit derjenigen von 1,51 MeV in Kaskade emittiert wird, da 
dann die Zerfallsenergie iiber 1,9 MeV betragen miisste, womit dann 
das Verhaltnis der Umwandlungen durch Positronenemission und 
durch K-Einfang so gross sein miisste, dass die Positronen einer 
Beobachtung nicht hatten entgehen kénnen. 

Ein mutmassliches Termschema ist am Schluss der Arbeit in der 
vergleichenden Zusammenstellung gegeben. 


V. Die Umwandlung des Te%. 


1. Einleitung. 


Wie schon zu Beginn erwahnt, besitzt das Isotop 95 zwei isomere 
Zustinde mit den Halbwertszeiten 20" und 60%. Bei Verwendung 
von Molybdin mit natiirlicher Isotopenzusammensetzung ist die 
Untersuchung der 60%-Periode ohne wesentliche Behinderung durch 
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Fig. 11. 
Absorption der Konversionselektronen der 60d- und 90d-Perioden. 











andere Perioden durchzufiihren, da nach dem praktisch vollstan- 
digen Abklingen der 104*-Aktivitat des Tc®® ca. 144 Monate nach 
der Bestrahlung nur noch die weiche Konversionsstrahlung und die 
durch die innere Umwandlung verursachte Réntgenstrahlung des 
Tc*? mit einer Halbwertzeit von 90 Tagen neben der 604-Periode 
vorhanden sind. Die 20*-Periode hingegen lasst sich nur zusammen 
mit der viel starker hervortretenden 104'-Aktivitat beobachten. 
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2. Die 604- Periode. 
a) Die Konversionselektronen. 


Uber unsere Untersuchungen der von Cacctapuortti und SrGri®*) 
aufgefundenen langlebigen Aktivitit, die Hetmuotz*!) als K- 
Strahler bestimmte, ist eine vorliufige Mitteilung andernorts®?) 
erschienen. Wir begannen mit Messungen der Absorption der Elek- 
tronenstrahlung in Aluminium und fiihrten sie wahrend eines Jahres 
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2 3 cm Phe 
Fig. 12. 
Absorption der y-Strahlung des 60 Tage-Tc® in Blei. 
Messung mit Messingzahlrohr. 








mit einem Zihlrohr mit 8 uw dickem Al-Fenster durch. Sie ergaben, 
dass neben der Komponente mit 90 Tagen Halbwertszeit, die eine 
Energie von 80 keV besitzt, eine schwichere Elektronenstrahlung 
mit einer Energie von 180 keV vorhanden ist, deren Halbwertszeit 
mit 60 + 3 Tagen bestimmt wurde (Fig. 11). Unsere Messungen 
zeigen gute Ubereinstimmung mit denen von Epwarps und Poot), 
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die, nachdem wir unsere Messung beendigt hatten, publiziert wur- 
den. Im magnetischen Halbkreisspektrographen konnte die Energie 
der K- und L-Konversionslinien zu 181 und 198 keV bestimmt 
werden, was einer Energie der y-Quanten von 201 keV entspricht. 
Dieser Wert ist betrachtlich héher als der von Katsre.3%) mit 
184 keV angegebene. Das Verhaltnis der Konversion in der K- und 
L-Schale beliuft sich nach unsern Messungen auf 7,1 + 0,6. 


b) Die y-Strahlung. 


Die Absorptionskurve der y-Strahlung in Blei lasst sich zwar 
leicht in zwei Komponenten mit den Energien 0,25 und 0,84 MeV 
zerlegen, wie es Epwarps und Poo.’) vorgenommen haben; ein 
Vergleich der mit Wismut- und Messingzahlrohren aufgenommenen 
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Fig. 13. 
Comptonelektronenspektrum des Tc%. 





Absorptionskurven (Fig. 12) zeigt aber, dass damit nicht alle Kom- 
ponenten erfasst sind, weil sonst die Sensibilitaétsverhaltnisse der 
beiden Zahlrohrtypen fiir 0,25 und 0,84 MeV-Strahlung nicht mit 
den aus Eichmessungen gewonnenen Werten iibereinstimmten. Die 
Energie der y-Strahlung bestimmten wir, abgesehen von der 201 keV- 
Komponente, mittels ihrer Compton- oder Photoelektronen im Lin- 
senspektrographen (Fig. 13). Aus einer Goldfolie ausgeléste Photo- 
elektronen wurden bei 490, 556, 730 und 795 keV gefunden. Sie 
entsprechen zwei y-Linien von 570 und 810 keV. Durch ihre Comp- 
tonelektronen machte sich zudem noch eine y-Linie von 1017 keV 
im Spektrographen bemerkbar. Dieselbe konnte auch durch Ab- 
sorption der Sekundirelektronen mittels der Botur’schen Koinzi- 
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denzmethode nachgewiesen werden (Fig. 14). Die Intensitaten der 
einzelnen y-Linien wurden in derselben Weise wie beim Tc* aus der 
Zerlegung der Absorptionskurven entnommea, die mit Messing- und 
Wismutzahlrohren hinter Blei aufgenommen waren. Die Intensitat 
der 201 keV-y-Strahlung wurde ausserdem mit einem diinnwan- 
digen Gold-Zahlrohr noch gesondert bestimmt (Fig. 15). Fiir die Ab- 
schétzung der sehr schwachen energiereichsten Komponente kam 


Absorberdicke 
02 08 O6 O08 10 42 mm Al 
Fig. 14. 
Absorption der Sekundarelektronen in Aluminium. 








dieses Verfahren allerdings nicht mehr in Frage, so dass hier auf die 
spektrographischen Messungen des Sekundirelektronenspektrums 
abgestellt wurde. Die Auswertung ergibt fiir die y-Strahlung die 
folgenden Verhiltnisse: 


y-y-Koinzidenzmessungen erbrachten aus dem Verlauf der Ab- 
sorption den Beweis, dass die 201 keV-Strahlung mit harterer Strah- 
lung gekoppelt ist, und aus der Grésse der Koinzidenzrate muss 
angenommen werden, dass die 570- als auch die 810 keV-Strahlung 
mit dieser weicheren Strahlung koinzidieren. 
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c) Die Konversionskoeffizienten. 


Zur Berechnung der Konversionskoeffizienten der 201 keV- 
Strahlung wurde mit einem diinnwandigen Zahlrohr in einer An- 
ordnung bekannten Raumwinkels die Zahl der pro Zeiteinheit emit- 
tierten Konversionselektronen dieser Strahlung bestimmt und hier- 
auf vom selben Praparat die Anzahl der 201 keV-y-Quanten durch 





Absorberdicke 
2 3 cm Pb 
Fig. 15. 
Absorption der y-Strahlung in Blei, 
gemessen mit einem diinnwandigen Goldzahlrohr. 





eine Messung der y-Strahlung unter Beriicksichtigung ihrer Zusam- 
mensetzung sowie der Sensibilitét des Zihlrohres und des Raum- 
winkels festgestellt. Hieraus lasst sich der Konversionskoeffizient 
bestimmen zu 0,036 + 0,006. 

Der Anschluss an diesen Konversionskoeffizienten erméglicht es, 
ebenfalls diejenigen der 570 und 810 keV-Strahlung, deren Elek- 
tronenlinien im Linsenspektrographen aufgefunden werden konnten, 
durch Vergleich der unkonvertierten Strahlungen untereinander 
und der konvertierten Teile unter sich zu bestimmen. So ist die 
Konversionslinie der 570 keV-Strahlung 28mal schwacher als die- 
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jenige der 201 keV-Linie, aber die unkonvertierten Teile verhalten 
sich wie 0,4:0,7, woraus folgt, dass der Konversionskoeffizient 
16mal kleiner ist, also (22-++7) - 10-4 betragt. In derselben Weise er- 
gibt sich fiir den Konversionskoeffizienten der 810 keV-Strahlung ein 
Wert von (10+3)- 10-4. Die Konversionslinie der schwachen 1017 
keV-Strahlung entzog sich der Beobachtung. 


d) Das Réntgenstrahlungs-: y-Strahlungsverhiltnis. 


Die Feststellung der Zahl der Réntgenquanten im Verhiltnis zu 
derjenigen der y-Quanten geschah wie beim Tc*4 mit einem Pripa- 
rat, das zur Weglenkung der Elektronen in ein Magnetfeld gebracht 
war (Fig. 16). Fiir diese Untersuchung musste der Anteil des 904- 
Isomers des Tc*? an der Réntgenstrahlung beriicksichtigt werden. 


Ss 








Absorberdicke 
5 mm Al 





Fig. 16. 
Absorption der Réntgenstrahlung des 60d-Tc®5 und des 90d-Tc®’ in Aluminium. 


Die Zahl seiner Konversionselektronen im Verhialtnis zu denen der 
60¢-Periode und damit indirekt auch der y-Strahlung ist aus den 
Absorptionsmessungen zu entnehmen. Die bekannten Daten fiir 
das Verhialtnis der Konversion in K-, L- und M-Schale des 904- 
Isomers sowie der Fluoreszenzausbeute erméglichten es dann, die 
Anzahl der Réntgenquanten in Beziehung zu der y-Strahlung zu 
berechnen. Dieser fremde Anteil an der Réntgenstrahlung betrug 
17%, wahrend die von der K-Konversion der 201 keV-Linie her- 
stammende Réntgenstrahlung mit 2% beteiligt war. Da KatBre.u 
angegeben hatte, dass er den unkonvertierten Teil der 97 keV- 
Strahlung des Tc®? durch Beobachtung der Photoelektronen im 
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Spektrographen habe nachweisen kénnen, musste wegen einer even- 
tuellen notwendigen Korrektur abgeklart werden, wie stark diese 
y-Strahlung auftrete. Die Absorption der elektromagnetischen 
Strahlung mit Aluminium- und Kupferabsorbern zeigte aber gar 
keine Andeutung von einer 97 keV-Komponente. 

Von der beobachteten Réntgenstrahlung sind nach dem obigen 
81% durch den K-Einfang der 604%-Periode verursacht. Weil nun 
die Summe der 201 und 1017 keV-Quanten gleich ist der Anzahl 
der unter y-Strahlemission erfolgenden Umwandlungen, diese aber 
kleiner ist als die Anzahl der aus der Réntgenstrahlintensitat be- 
rechneten Elektroneneinfange, ergibt sich, dass ein Teil der Um- 
wandlungen ohne Emission von Kern-y-Quanten vollzogen wird, 
d. h. direkt in den Grundzustand fihrt. Ungefahr 30% der Zerfalle 
gehen so vor sich. 


e) Die Positronenemission. 


Die Energie der y-Strahlung zeigt, dass die Zerfallsenergie min- 
destens etwas grésser ist als 1 MeV, und da der direkte Ubergang 
in den Grundzustand realisiert ist, muss auch die Emission von 


Spuren 


Deformierung des 400 keV-Positronen- 
spektrums nach Williams 











400 600 Energie 800 keV 


Fig. 17. 


Positronenspektrum des 60 d-Tc®> nach Wilsonkammeraufnahmen. 


Positronen stattfinden. Wilsonkammeraufnahmen, fiir deren Aus- 
fiihrung wir Dr. J. Haurer danken, zeigen tatsachlich ein Positro- 
nenspektrum mit einer Maximalenergie von 400 + 50 keV (Fig.17). 
Bei der Bestimmung der obern Grenze des Spektrums wurde die 
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Vielfachstreuung der Spuren beriicksichtigt, indem die Deforma- 
tion, die ein Fermi-Spektrum in der Wilsonkammer erleidet, nach 
der Theorie von Wiit1ams*) berechnet wurde. Aus den durch die 
Vernichtungsstrahlung erzeugten Koinzidenzen im Vergleich zu den 
durch die y-Strahlung verursachten Einzelstéssen in den Zahl- 
rohren konnte abgeschatzt werden, das ca. 0,2—0,6% der Zerfille 


Z 
50 


10 fach vergréssert 





iia Ne H.@ 


4500 5000 5500 Oersted-cm 








12 Stunden nach der Bestrahlung 








4000 4500 5000 5500 Oersted cro 
Fig. 18. 
Konversionslinien der 20 Stundenperiode des Tc®* und des Tc*® 
(Halbwertszeit 104 Stunden). 


durch Positronenemission zustande kommen. Nach der Theorie von 
MOLLER??) belauft sich der Quotient aus den Wahrscheinlichkeiten 
von K-Einfang und Positronenemission fiir diese Zerfallsenergie fiir 
erlaubte Ubergiinge auf rund 100, was mit unseren Beobachtungen 
im Einklang steht. Allerdings liegt hier ein nach der experimentellen 
Klassifikation einfach oder sogar zweifach verbotenes Spektrum 
vor, wie der {-t-Wert von 2,6-107 zeigt, doch ist mindestens die 
Gréssenordnung dieses K:f+-Verhiltnisses auch bei solchen Uber- 
gangen noch dieselbe*®), 
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3. Die 20*- Periode. 


Das 20-Stunden-Tc*, das nach Eacren und Poot®) ebenfalls ge- 
geniiber K-Einfang instabil ist, wurde nach dem Abklingen der 
einstiindigen Perioden, d. h. ungefahr 12 Stunden nach Beendigung 
der Bestrahlung untersucht. Die zu diesem Zeitpunkt noch vor- 
handene Periode des Tc®** von 6 Stunden, die durch die (p, y)- 
Reaktion gebildet wird, besitzt eine die Messungen nicht stérende 
Intensitat. 


a) Die Konversionslinien. 


Zur Untersuchung der Konversionslinien wurde ein elektroly- 
tisch hergestelltes Praparat im Linsenspektrographen ausgemessen 
(Fig. 18). Eine sehr intensive Elektronenlinie tritt bei einer Energie 
von 742 keV auf, wihrend ca. 20mal schwichere Linien bei 912 und 
1051 keV gefunden wurden. Von diesen Linien scheint die mittlere 
ziemlich stark auch in der L-Schale konvertiert zu sein, was bei 
diesen doch schon recht hohen Energien etwas verwunderlich ist. 
Darum ist die Méglichkeit nicht von der Hand zu weisen, dass wir 
es hier mit einer weiteren y-Linie, deren Energie um 16—17 keV 
hoher liegt, zu tun haben. Den aufgezihlten Linien entsprechen die 
Energien der y-Strahlung von 762, 932, 1071 und event. 948 keV. 
Die erste dieser Linien entspricht der von EccEen und Poo. ange- 
gebenen. In einer Absorptionskurve der y-Strahlung sind die 
schwachen harteren Komponenten neben der intensiven 762 keV- 
Strahlung nicht mehr spiirbar. 


b) Andere Messungen. 


Aus dem Verhialtnis der Roéntgenstrahlung zur y-Strahlung 
(Fig. 19) kann geschlossen werden, dass der Grundzustand der Mo* 
nur tiber ein angeregtes Niveau erreicht werden kann, da die Zahl 
der Elektroneneinfange gleich ist derjenigen der y-Quanten. y-y- 
Koinzidenzmessungen gaben innerhalb der Messgenauigkeit keinen 
Beweis fiir die Existenz einer Kaskade. Hierzu ist allerdings zu 
sagen, dass wegen der gleichzeitig auftretenden Koinzidenzen der 
104*-Periode des Tc®* eine sehr geringe Koinzidenzrate gar nicht 
feststellbar gewesen wire. 

Ein Augenmerk wurde auch auf die von EccEen und Poot an- 
gegebene 200 keV-Elektronenstrahlung gerichtet. Ein £--Zerfall 
kommt nicht in Frage, da das Ru, das dabei entstehen miisste, im 
Gegenteil sich ins 20*-Tc®> umwandelt. Die Elektronen miissten 
folglich von einer inneren Konversion herstammen. Wir suchten im 
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Spektrographen erfolglos nach einer solchen Linie, die, wenn sie 
auch nur einen Bruchteil der Starke der 762 keV-Linie besessen 
hatte, uns nicht entgangen sein kénnte. Wir vermuten daher, dass 
die von EacEn und Poot beobachteten Elektronen durch Compton- 
effekt erzeugt worden sind. Da in der Wilsonkammer keine Posi- 
tronen beobachtet wurden, ist anzunehmen, dass eine Umwandlung 
durch Positronenemission an Stelle des K-Einfanges wenn iiber- 
haupt, dann nur in minimem Masse auftritt. 


. Zeit 
400 400 500 Stunden nach der 
Bestrahlung 





Zeit 
100 20300400500 Stunden nach Bestrablng 
Fig. 19. 
Zeitlicher Aofall der Réntgenstrahlungsintensitét (oben) und der y-Strahlungs- 
intensitat (unten). 








c) Das Termschema. 

Im weitaus tiberwiegenden Teil der Zerfialle fiihrt der Elektronen- 
einfang nach einem 762 keV iiber dem Grundzustand des Molyb- 
dankerns liegenden Niveau. Wiirde die Emission der drei y-Linien 
von 1071, 932 und 762 keV ahnlich wie beim Tc in Dreierkaskade 
erfolgen, so hitten Positronen beobachtet werden miissen, da dann 
die Zerfallsenergie geniigend gross wire, um Positronenemission 
ins 762 keV-Niveau zu gestatten. Auch die Annahme einer Doppel- 


~ 
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kaskade, gebildet aus den 932 und 762 keV-, resp. 1071 und 762 keV- 
Ubergingen, ist unwahrscheinlich. Die Energiedifferenz der beiden 
Ausgangszustinde des Tc®5 (20 Stunden und 60 Tage) ware dann 
30 gross, dass die partielle Lebensdauer des obern isomeren Niveaus 
gegeniiber y-Emission beobachtbar wiirde. Es konnten aber weder 
Konversionslinien gefunden werden, die diesem isomeren Ubergang 
zuzuschreiben wiiren, noch treten gleiche Niveaux in den beiden 
Perioden auf, was der Fall sein miisste, wenn dieser Ubergang in 
merklichem Masse realisiert wire. Es ist daher plausibel, anzuneh- 
men, dass alle drei y-Uberginge direkt in den Grundzustand fiihren. 


1c: 
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Fig. 20. 
Termschema des Tc®5. 


Eines dieser Niveaux im Mo®5, die der Zerfall des 20*-Tc® auf- 
zeigt, wird auch bei der 6--Umwandlung des Isobars Nb®> angeregt. 
So haben Hupcens und Lyon**) durch spektrographische Messun- 
gen Konversionselektronen einer y-Strahlung von 0,758 + 0,020 MeV 
festgestellt und gleichzeitig auch ihr Intensitatsverhaltnis zu den 
B-Teilchen des Nb®5-Mo®5-Uberganges bestimmt. Da dort praktisch 
alle B-Ubergiinge tiber dieses angeregte Niveau fiihren, ist dieses 
Verhialtnis gleich dem Konversionskoeffizienten der Linie. Die bei- 
den Forscher fanden hierfiir 2,4-10-3. 

Fig. 20 gibt das Zerfallsschema des 20 Stunden- und des 60 Tage- 
Tc®5 wieder. Spins und Parititen der einzelnen Niveaux sind derart 
angenommen, dass die theoretische Wahrscheinlichkeit des Auf- 
tretens von Ubergiingen in Ubereinstimmung mit den experimen- 
tellen Daten bleibt. Wie am Schluss der Arbeit ausgefiihrt wird. 
besteht ein gewisser Anhaltspunkt dafiir, dass der Spin des Mo® im 
Grundzustand 5/2 betriigt. 
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VI. Die Umwandlung des Te%, 
1. Die Réntgenstrahlung des Tc. 


Die 10 Tage nach der Bestrahlung des Molybdians mit Protonen 
von 7 MeV Energie véllig dominierende und darum einfach zu unter- 
suchende Periode ist diejenige des Tc%*, dessen Halbwertszeit wir 
zu 104 +1 Stunden (= 4,35 Tage) bestimmten. Schon Ewine, 
Perry und McCreary!5) haben diese Periode beobachtet und ver- 
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Fig. 21. Fig. 22. 


Absorption der y-Strahlung des Tc®* Absorption der Sekundarelektronen 
hinter Blei. des Tc** (Untergrund subtrahiert). 














mutet, das die Umwandlung durch K-Einfang vor sich gehe. Durch 
die Ausmessung der Augerelektronenlinien im £-Spektrometer, die 
als Folge des K-Einfangs in ungefaihr einem Drittel der Umwand- 
lungen vom Molybdiankern ausgesandt werden, konnten wir veri- 
fizieren, dass der Zerfall durch Elektroneneinfang erfolgt, wahrend 
Epwarps und Poot’) diesen Nachweis durch Beobachtung der 
K-Réntgenstrahlung im Kristallspektrographen leisteten. Den un- 
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konvertierten Teil der Réntgenstrahlung stellten wir durch Ab- 
sorptionsmessungen in Aluminium in der schon beschriebenen An- 
ordnung im Magnetfeld fest. 


2. Konversionselektronen und y-Strahlung. 


Ausschliessliche Absorptionsmessungen geben kein korrektes Bild 
iiber die emittierte y-Strahlung. Der Verlauf der Absorption hinter 
Blei verfiihrt naémlich dazu, die Existenz einer homogenen Strah- 
lung von rund 0,8 MeV anzunehmen, da sich bis zu 5 em Absorber- 
dicke keine Abweichung von einer Geraden zeigt, die auf das Vor- 
handensein weiterer Komponenten schliessen liesse (Fig. 21). Doch 
schon eine Messung der Reichweite der in Aluminium ausgelésten 
Comptonelektronen in der Botrusr’schen Anordnung gibt eine hir- 
tere schwache Komponente von 1,1 MeV zu erkennen (Fig. 22). 
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Fig. 23. 
Konversionselektronenspektrum des Tc. 


Dieselben Praparate, mit denen schon die Konversionslinien der 
20 Stunden-Periode ausgemessen wurden, fanden auch fiir die Auf- 
klarung des y-Spektrums des Tc®* Verwendung. Die y-Strahlung 
erwies sich als sehr komplex, indem im Bereich von 750 bis 1150 keV 
Konversionselektronen von vier y-Ubergingen zu finden waren?’). 
Drei davon sind von gréssenordnungsmissig gleicher Intensitaét und 
eng benachbart, wahrend die vierte Linie bedeutend schwicher ist 
Ausserdem ist noch eine Konversionslinie geringer Energie vor- 
handen (Fig. 23). 
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Uber Energien und Intensititsverhiltnisse aller aufgefundenen 
Konversionslinien gibt Tabelle 6 Auskunft. 


Tabelle 6. 


Elektronenlinien des Tc*®. 





Energie £,- ae Elektronen- Energie E, der 
MeV eae schale | y-Strahlung (MeV) 








T 
0,0150 — Auger | — 
0,0168 — Auger | 
0,292 0,217 K | 0,312 
0,308 0,034 L 0,312 
0,751 1,23 K+L 0,771 
0,786 0,91 K+L 0,806 
0,822 1,00 K+L 0,842 
1,099 0,10 | K+L 1,119 




















Grosse Sorgfalt wurde darauf verwendet, die Energien der Linien 
von 312, 806 und 1119 keV mit méglichster Prazision zu bestimmen, 
da die Vermutung nahe lag, dass die letztgenannten Linien einem 
direkten Ubergang zwischen zwei Niveaux, der teilweise auch unter 
Emission der beiden ersten Linien erfolgen kénne, entspreche. Wah- 
rend die absoluten Energiewerte héchstens mit systematischen Feh- 
lern in der Gréssenordnung von 1% in der Ho-Skala behaftet sind, 
sind die relativen Fehler der Linien untereinander viel geringer. 
Unsere Messungen zeigen, dass die Linie mit 312 keV Energie 
sehr gut als Differenzlinie angesprochen werden kénnte. 


Fiir die Bestimmung des unkonvertierten Teils der y-Strahlung 
wurde zunachst im £-Spektrometer das Spektrum der Compton- 
elektronen ausgemessen. Es konnte in zwei Komponenten aufge- 
lést werden, von denen die energiereichere zur 1,1 MeV-Strahlung 
gehérte, wihrend die andere die Gruppe der 0,8 MeV-y-Strahlung 
umfasste, die weiter nicht zerlegt werden konnte. Die 0,3 MeV- 
Strahlung machte sich im Comptonspektrum nicht bemerkbar. Die 
Energien von 1,1 und 0,8 MeV liegen nicht weit auseinander, so dass 
hier ohne wesentlichen Fehler das fiir derartige Messungen von 
K. SrecBaun*’) bestimmte Sensibilitétsverhaltnis fiir diese Strah- 
lung tibernommen werden durfte. Das so bestimmte Verhaltnis der 
Anzahl der y-Quanten der 0,8 MeV-Gruppe zu den 1,1 MeV- Quan- 
ten betragt 15 + 4. Eine gewisse Kontrolle fiir die richtige Gréssen- 
ordnung lieferten auch die Zerlegungen der Absorptionskurven der 
y-Strahlung hinter Blei und der Sekundarelektronen in Aluminium 
nach der Botur’schen Anordnung. 
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Zur Aufklarung der innerhalb der 0,8 MeV-Gruppe bestehenden 
Intensitatsverhaltnisse der y-Komponenten wurden die aus einer 
0,017 mm dicken Bleifolie ausgelésten Photoelektronen im Spektro- 
meter ausgemessen (Fig. 24). Die drei y-Strahlen erzeugten genii- 
gend getrennte Spitzen, um eine Analyse zu gestatten. Es ergab sich 
hier ein ahnliches Bild wie bei den Konversionslinien: Die mittlere 
Linie war in ungeféhr demselben Masse schwiacher wie die beiden 
andern Linien, deren Intensitét ungefahr gleich ist. Da sich in der 
Absorptionskurve keinerlei Andeutung einer unkonvertierten y- 
Strahlung von 312 keV Energie gezeigt hatte, wurde beim Aus- 
messen des Photoelektronenspektrums besonders darauf geachtet, 
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Photo- und Comptonelektronenspektrum des Tc®*, undividierte Form. 


ob sich etwa mit dieser Methode eine unkonvertierte Strahlung fest- 
stellen lasse. Die Photoelektronenlinie miisste in einem Energie- 
bereich, der fiir eine Beobachtung besonders giinstig ist, liegen; die 
Absorption der y-Strahlung in der umgebenden Hiilse ist nicht mehr 
so betrachtlich wie bei kleineren Energien, hingegen ist die Ausbeute 
an Photoelektronen immer noch sehr gross. Wir konnten auch hier 
keine Andeutung einer solchen unkonvertierten Strahlung ent- 
decken, was dafiir spricht, dass die Zahl ihrer unkonvertierten 
Quanten im Vergleich zu denjenigen der andern Energien recht 
gering sein muss. 


3. Konversionskoeffizienten. 


Die Kenntnis des Raumwinkels und des Auflésungsvermégens 
des Linsenspektrographen erlaubten es, die absolute Anzahl der 
Konversionselektronen der einzelnén Linien zu bestimmen. Ausser- 
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halb des Spektrographen wurde mit einem y-Ziahlrohr in definierter 
Anordnung die Intensitét der y-Strahlung gemessen. Auf diese 
Weise gelang es, unter Beriicksichtigung des bekannten Stirke- 
verhiltnisses der y-Strahlung, die Konversionskoeffizienten « = 
NElektronen/NQuanten der harten Komponenten zu _ bestimmen. 
Der mittlere Konversionskoeffizient fiir die 0,8 MeV-Gruppe be- 
tragt a3 wey = (5,9 + 1,0)-10-4, fiir die 1,119 MeV-Linie ergibt 
sich 119 mev = (2,7 + 0,8)-10-4. 

Da die Intensititsverhaltnisse innerhalb der 0,8 MeV-Gruppe im 
konvertierten und im unkonvertierten Teil ahnlich sind, darf daraus 
geschlossen werden, dass die Multipolordnung der emittierten Strah- 
lung bei allen drei Ubergangen dieselbe ist. In Tabelle 7 


7 sind die 
Tabelle 7. 
Konversionskoeffizienten des Tc. 





Magnetische 
2?.Polstrahlung Experimentell 


t=1 | t=2 | t=3 | t=1 


E Elektrische 2'-Polstrahlung 
MeV 

















7 
0,312 | 5,0-10-% | 2,25-10-?) 8,1 -10~7| 1,33-10-2) 5 
0,312 K:L 7,9 6,4 5,6 7,5 7,2 | 64+ 1,0 
0,771 | 5,8-10-4 | 1,49-10-4| 3,4 -10-3) 1,51-10-% 
0,806 | 5,2-10-4 | 1,32-10-3| 3,0 -10—4 1,37-10-4| 3,5 -10-4°(5,9 + 1,0)-10-* 
0,842 | 4,7-10-4 | 1,18-10-4) 2,6 -10-9) 1,24-10-3 “1 

1,119 | 2,7-10-4 | 6,0 -10~4; 1,22-10-3| 6,6 -10-4] 1,52-10-4 (2,7 + 0,7)-10-4 


























theoretischen Konversionskoeffizienten auf Grund der Tabellen von 
Rosr, GorrtTzEL, SprnraD, Harr und Strone*®) verzeichnet. Da 
bis jetzt nur die Werte fiir die K-Schale herausgegeben sind, aber 
nur der totale Konversionskoeffizient von uns gemessen werden 
konnte, da das Auflésungsvermégen des Apparates bei diesen hohen 
Energien eine Trennung in K- und L-Konversion nicht mehr ge- 
stattete, ist zu den Rosr’schen Tabellenwerten fiir die hohen Ener- 
gien ungefihr ein Achtel zugeschlagen, um der Konversion in den 
andern Schalen Rechnung zu tragen. Fir die entsprechenden Kor- 
rekturen bei der 312 keV-y-Strahlung wurden die Rechnungen 
von Hess und Ne tson?*) beniitzt. Die experimentell bestimmten 
Konversionskoeffizienten sind ebenfalls aufgefiihrt. Fiir die 0,312 
MeV-Strahlung, deren unkonvertierter Teil nicht beobachtet werden 
konnte, von der wir aber das K: L-Konversionsverhialtnis bestimmen 
konnten, sind auch diese Angaben enthalten. 

Die Konversionskoeffizienten der y-Linien von ca. 0,8 MeV und 
von 1,119 MeV Energie entsprechen demnach elektrischen Dipol- 
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iibergingen. Aus dem K:L-Konversionsverhaltnis der 0,312 MeV- 
y-Strahlung lisst sich hingegen nicht entscheiden, ob elektrische 
Quadrupol- eventuell mit Beimischung magnetischer Dipolstrah- 
lung oder aber eine Mischung von elektrischer Oktopol- mit magne- 
tischer Quadrupolstrahlung vorliegt. 

Mit den theoretischen Werten fiir die entsprechenden Multipol- 
strahlungen kann nun aus der Starke der Konversionslinien auf die 
relativen Intensititen der y-Strahlung geschlossen werden. Auf diese 
Weise erhalt man Ip 512 ev: Lo,771 mev: Lo,806 mew: To,as2 tev? Lito Mev = 
0,0052: 100:0,82:1,00:0,17. 

Fiir die 0,312 MeV-Komponente wurde hier elektrische Quadru- 
polstrahlung angenommen. 

Es zeigt sich also, dass die Summe der 0,806 MeV- und der 1,119 
MeV-y-Strahlung ziemlich genau der Intensitaét jedes der beiden 
andern y-Strahlen von 0,8 MeV entspricht. 


4. y-y-Koinzidenzen. 


In einer geeichten Anordnung zur Messung von y-y-Koinzidenzen 
wurde die Koinzidenzrate der y-Strahlung mit Zahlrohren mit 
Wismut- und mit Messingkathode bestimmt. Die sehr hohe experi- 
mentelle Koinzidenzrate stimmt genau tiberein mit der berechneten 
fiir den Fall, dass die y-Strahlung in Dreierkaskaden ausgesandt 
wird. 

5. Das Verhdlinis der Rontgenstrahlung zur y-Strahlung. 


Die Bestimmung der Zahl der K-Einfange in bezug auf die Zahl 
der y-Kaskaden nahmen wir in gleicher Weise wie bei den andern 
Perioden vor (Fig. 19). Es zeigte sich dabei, dass die Elektronen- 
einfangsprozesse gleich haufig sind wie die Kaskaden; es kommen 
demnach keine direkten Uberginge in den Grundzustand vor. Da- 
mit ist auch im Einklang, dass auf Wilsonkammeraufnahmen keine 
Positronenspuren gefunden wurden, was ja sonst der Fall sein 
miisste, da die Energiedifferenz zwischen dem Tc-Kern und dem 
Grundzustand des Molybdians eine Positronenemission bei weitem 
zuliesse. 


6. Zur Frage eines B-Kontinuums. 


Sowohl Ewine als auch Epwarps und Poot berichten tiber 
Elektronen einer Energie von rund 0,6 MeV. Da dies aber gerade 
der Maximalenergie der von einer 0,8 MeV-y-Strahlung ausgelésten 
Comptonelektronen entspricht, ist wohl anzunehmen, dass es sich 
um die durch die sehr intensive y-Strahlung ausgelisten Compton- 
elektronen handelt. Bei unsern Messungen im Linsenspektrographen 
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suchten wir erfolglos nach Konversionselektronen in diesem Be- 
reich; wir fanden jedoch ein schwaches Kontinuum, das sich bis 
zu ungefaéhr 0,8 MeV erstreckte. Obwohl die Méglichkeit eines 
dualen Zerfalles nicht von der Hand zu weisen ist, da ein stabiles 
Rutheniumisotop der Massenzahl 96 existiert, konnten wir doch 
bei Versuchen mit verschieden dicken Praparaten feststellen, dass 
die Intensitat dieses Kontinuums mit steigender Praparatdicke zu- 
nahm, so dass wir vermuten, dass dieses Kontinuum wenigstens 
zum Teil durch Riickstreuung von Elektronen und durch Compton- 
effekt zustande kommt. 


7. Das Termschema. 


Mit den: gewonnenen Daten tiber das Tc®* kann nun daran ge- 
gangen werden, das in Fig. 25 wiedergegebene Termschema auf- 
zustellen. Die Reihenfolge der beiden untersten Kaskadenpartner 























Fig. 25. 
Termschema des Tc®*. 


ist hierin willkiirlich angenommen. Weil die Energiedifferenz der 
1,119 MeV- und 0,806 MeV-Komponenten gerade gleich der Energie 
der 0,812 MeV-Strahlung ist, liegt die Annahme nahe, dass die 
letztere als Differenzlinie zwischen dem obersten und dem zweit- 
obersten Niveau anzusprechen ist. Da aber die Paritaten dieser 
beiden Niveaux durch die von ihnen ausgehende elektrische Dipol- 
strahlung festgelegt sind, miisste diese 0,312 MeV-Strahlung elek- 
trischen Quadrupolcharakter besitzen. Eine Abschaitzung der Zer 
fallskonstanten von y-Ubergangen nach Axe und Dancorr?’) 
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ergibt aber, dass diese y-Linie wegen der Konkurrenz durch den 
1,119-MeV-Ubergang rund 105mal schwicher sein miisste als sie 
tatsichlich ist. Setzt man sich allerdings tiber die Paritatsregeln 
hinweg, aus Griinden, die K. Stmcpanun und Guosn*®) in einem 
ahnlich gearteten Fall anfiihren, dann kénnte die 0,312 MeV-Linie 
einem Dipoliibergang entsprechen, und das Intensitatsverhialtnis 
der beiden konkurrierenden Linien wire in sehr guter Ubereinstim- 
mung mit dem theoretischen. 

In der Wilsonkammer wurden keine Positronen beobachtet. Das 
schhiesst aber nicht aus, dass bei den nach den GAMow-TELLER’schen 
Auswahlregeln einfach verbotenen Ubergiingen auf die 1,613 MeV, 
bzw. 1,925 MeV iiber dem Grundzustand liegenden Niveaux neben 
dem K-Einfang in geringem Masse auch Positronenemission statt- 
findet. Die Uberginge vom Ausgangszustand des Tc nach den bei- 
den obersten Niveaux des Mo sind entsprechend der Halbwertszeit 
und der maximal méglichen Energie erlaubte Ubergiinge. 


VII. Das 904-Isomer des Te%7. 


HetmuHo1z*?) hat mit emem Halbkreisspektrographen mit Photo- 
platte die Energie und das Konversionsverhaltnis in K- und L- 
Schale des Isomers des Tc9?, das nach CaccraPuoti und SrcrE*®) 
eine Halbwertszeit von 90 Tagen besitzt, mit 97 keV, bzw. 2 be- 
stimmt. Im Verlaufe unserer Messungen nahmen wir die Gelegenheit 
wahr, auch dieses Isomer in unserm Spektrographen zu unter- 
suchen. Fiir die Energie der y-Strahlung erhielten wir 95,8 +0,6 keV 
und fiir das Konversionsverhiltnis Nx: Nz..,, 1,6+0,2. Bei An- 
nahme einer Mischung aus magnetischer 24-Pol- und elektrischer 
25-Polstrahlung fiihrt die Lebensdauerformel von AxEL und Dan- 
corr?’) auf eine Halbwertszeit von ca. 20 Jahren, diejenige von 
BrertHELot’’) auf ungefiihr zwei Jahre. 


Vint. Uber Te, Te%, Te? und Te, 


Nachdem nun die Termschemata einer Reihe von Isotopen des 
Elements 48 feststehen, darf darangegangen werden, Vergleiche 
zu ziehen und Ahnlichkeiten aufzudecken. In Fig. 26 sind zur Er- 
leichterung der Ubersicht nochmals die Zerfallsschemata aufgefiihrt. 
Beigefiigt ist noch dasjenige des Tc*®*, des Tochterprodukts des 
Mo®®, dessen Zerfall in einer separaten Arbeit beschrieben wurde‘). 
Weiter sind mittels der Angaben von Kunpvu und Poot‘) iiber 
Intensitaétsverhaltnisse und Energien der B-, y- und Réntgenstrah- 
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lung mutmassliche Termschemata des Tc*? und Tc*? aufgestellt 
worden. Die Daten tiber die Umwandlung des Tc*? reichen jedoch 
nicht aus, um in einem widerspruchsfreien Termschema zusammen- 
gefasst zu werden. Vom Tc®*? ist aber anzunehmen, dass der Gross- 
teil der Zerfalle direkt in den Grundzustand des Mo fiihrt, da die 
Zahl der Mo-K-Réntgenquanten mehrfach grésser ist als diejenige 
der y-Quanten und Elektronen zusammen. Diese K-Quanten sind 


tc 77h Mey 


Mo" Tc? e 


iy 





Ubersicht iiber die Termschemata des Tc. 
Tc®? und Tc* nach Kunpv und Poot, Mo®-Tc®® nach Mrepicus, MAEDER und 
ScHNEIDER, Mo?®!-Tc!®! nach MauRER und Ramm. 
Tc*, Tc, Tc, siehe S. 320, 332, 339. 


anzusehen als Iolge des K-Einfanges. Eigenartig bei dieser Umwand- 
lung ist allerdings, dass Kunpu und Poot keine Positronen beob- 
achtet haben, wo doch die Zerfallsenergie eine Positronenemission 
zulassen sollte. Beim Tc** konstatierten die genannten Forscher, 
dass K-Quanten und Positronen zusammen ungefahr gleich haufig 
sind wie die y-Quanten von 2 MeV Energie. Deshalb nehmen wir 
an, dass die Emission in Kaskade erfolgt. Vom Tc** mit 4,5 Min. 
Halbwertszeit sind zu wenig Daten bekannt, um auch nur versuchs- 
weise ein Termschema aufstellen zu kénnen. Das Schema fiir die 
Umwandlung Mo?—Tc!91—Ru!®! beruht auf Messungen von 
Maurer und Ramm?®). Auch hier sind alle Energien nur aus Ab- 
sorptionsmessungen bestimmt, so dass das Schema méglicherweise 
unvollstandig ist. 
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IX. Vergleichende Betrachtungen der Termschemata. 


Beim Vergleich der Umwandlungen fallt zunachst die Menge der 
Isomere auf: Alle Isotope ungerader Massenzahl von 93 bis 99 be- 
sitzen solche, dazu kommt noch das 51,5 Min.-Isomer mit unbe- 
kannter Massenzahl. Auch hier bestatigt sich, dass das Auftreten 
isomerer Zustande bei einem Element sehr haufig nicht auf nur ein 
Isotop beschrainkt ist. Das Schalenmodell der Kerne macht dieses 
kumulierte Auftreten der Isomerie in gewissen Bereichen der Pro- 
tonen- und Neutronenzahlen plausibel. Die Isotope des Tc fallen 
mit Z=43 nach dem von M. Gorprrrt-MayeEr4?) sowie von 
HaxtL, JENSEN und Suxss*%) vorgeschlagenen Modell (Tabelle 8) 
in das Gebiet, in welchem der Kernspin den Wert °/, annehmen 
kann. 

Tabelle 8. 
Terme des Schalenmodells fiir Protonen- und Neutronenzahlen 
20 << 100 nach Susss, HaxeEL und JENSEN. 





Oszillator- Bahn- | Gesamt- | 1;-Sym- | Multipli-| Magic 
quantenzahl | drall / drall j bol zitat | Numbers 








7/2 fata 
5/2 Is/a 
3/2 Psia 
1/2 Pile 








9/2 Gore 

7/2 Iri2 

3/2 dsy2 

3/2 ds/2 

1/2 81/2 
11/2 Aqye 
9/2 Ng'e 

7/2 frie 
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Im Faile einer ungeraden Massenzahl, und folglich hier einer 
geraden Neutronenzahl, ist das letzte unpaarige Proton fiir den 
Gesamtspin des Kernes massgebend. Dieses 48. Proton befindet 
sich in der Unterschale, die das 41. bis 50. Proton aufnehmen kann 
und darum nicht voll besetzt ist. Ihr entspricht ein Bahndrall von 
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4 und ein Gesamtdrall von °/,. Der isomere Zustand wire dann so 
zu verstehen, dass sich in dieser Schale eine gerade Anzahl von 
Protonen befindet, dafiir aber in der vorangehenden Unterschale 
ein unpaariges Proton mit dem Bahndrall 1 und dem Gesamtdrall 
1/, sitzt. Die Energiedifferenz dieser beiden Zustande ist vermutlich 
nicht gross, da der Platzwechsel in benachbarten Unterschalen der 
selben Hauptschale stattfindet. Uberginge zwischen den beiden 
isomeren Zustinden sind bisher nur beim Te%’, Tce9? und dem 51,5 
Min.-Te beobachtet worden. Eine so weitgehende Ahnlichkeit der 
isomeren Zustiinde in bezug auf ihre Energie und Halbwertszeit, 
wie sie in Einzelfiallen, z. B. den Silberisomeren Ag!®? und Ag?® 44) 
auftritt, ist hier nicht aufzuweisen. 

Bei der Umwandlung des Te werden im Molybdian bei mehreren 
Isotopen Energieniveaux angeregt, die ungefahr 0,8 MeV iiber dem 
Grundzustand ‘Tiegen. Beim 20 Stunden- Tess fiihren fast alle Uber- 
ginge tiber ein solches Niveau von 0,762 MeV, wihrend beim 
60 Tage-Isomer ca. 40% der Zerfille ei Niveau erreichen, das nur 
9 keV héher liegt als jenes, naémlich bei 0,771 MeV. Auch das Tc%* 
besitzt ein entsprechendes Niveau; leider kann aber dort nicht 
entschieden werden, ob es 0,771 MeV oder 0,842 MeV iiber dem 
Grundzustand liegt, da die entsprechenden y-Linien einer Kaskade 
angehéren, in der die Reihenfolge dieser beiden Partner nicht fest- 
zulegen ist. Auch im Mo liegt ein Niveau 0,873 MeV iiber dem 
Grundzustand, wihrend beim f-Zerfall des Mo®® im Tc*® ein Niveau 
0,869 MeV iiber dem Grundzustand angeregt wird. 

Die Ausstrahlung von y- Quanten einer Energie von rund 0,8 MeV 
ist tiberhaupt bemerkenswert: Im Zerfall des Tc®* tritt eines auf, 
ebenfalls bei denjenigen der beiden Isomere des Tc*>. Bei der Um- 
wandlung des Tc** sind es sogar drei Quanten, deren Energien sich 
um 35—36 keV unterscheiden. Ihre Emission geht aber nicht in 
der Reihenfolge steigender oder fallender Energie vor sich, denn es 
steht fest, dass das Quant mit der mittleren Energie als erstes 
emittiert wird. Schliesslich ist ein 726 keV- Quant, das bei der Um- 
wandlung des Mo®® vom Tc-Kern emittiert wird, zu erwahnen. 

Auch in der Anordnung der tibrigen Niveaux sind gewisse ge- 
meinsame Ziige zu konstatieren. Vergleicht man z. B. die Term- 
schemata des Tc** und des Tc*, so fallt auf, dass ausser den schon 
erwihnten 0,8 MeV-Niveaux bei rund 2,75 MeV je ein Niveau 
existiert. Das 1,6 MeV-Niveau hat im Mo* kein Pendant, hingegen 
darf bei dem andern Isotop mit geradzahligem Atomgewicht, dem 
Mo®?, das 1,5 MeV-Niveau als solches angesprochen werden. Wir 
halten es fiir wertvoll auf diese Regelmassigkeiten hinzuweisen, 
auch wenn einstweilen ihre Erklarung noch nicht méglich ist. 
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Zur Interpretation von £-Ubergingen scheint sich die Heran- 
ziehung des Schalenmodells als sehr fruchtbar zu erweisen. Norp- 
mem») hat darauf aufmerksam gemacht, dass bei erlaubten 6-Uber- 
gingen von Kernen, deren Z < 50, jedoch deren N > 50 ist, in 
der Regel der Grundzustand des Folgekerns nicht direkt erreicht 
wird, sondern erst unter Emission eines y-Quantes. Nach dem 
Schalenmodell ist cies leicht einzusehen, da das letzte Proton und 
das letzte Neutron sich in verschiedenen Schalen befinden. Im 
Beispiel des Tc befindet sich das letzte Neutron, d.h. das 58.. 
in der Hauptschale, die das 51. bis 82. Neutron aufnehmen kann. 
Die Umwandlung des Neutrons in ein Proton geschieht noch in 
dieser Schale. Hierauf springt dieses in die noch nicht mit 50 Pro- 
tonen aufgefiillte Schale unter Emission eines y-Quants. Tatsiich- 
lich haben Maurer und Ramm!®) einen y-Ubergang gefunden, der 
dem f-Zerfall des Tc? folgt. Dass beim K-Einfang des Tc®? der 
Grundzustand des Mo direkt erreicht werden kann, ist verstiandlich. 
da das 48. Proton, das sich in das 50. Neutron umwandelt, in der 
analogen Unterschale Platz findet. Von der Massenzahl 93 an kom- 
men keine erlaubten Uberginge in den Grundzustand mehr vor. 
Wahrend fiir die £--Emission eine Begriindung leicht gegeben 
werden konnte, ist im Falle der Positronenemission diese Inter- 
pretation schwieriger. 


Beim Tc® wurde gezeigt, dass ein erlaubter Ubergang in den 
Grundzustand nicht realisiert ist. Die Proton-Neutron-Umwand- 
lung muss mit einem Platzwechsel des Nukleons von der 50er- zur 
82er-Schale verbunden sein, da der noch nicht aufgefiillten Pro- 
tonenschale eine voll besetzte Neutronenschale entspricht. Falls 
der Grundzustand des Mo®®, wie eigentlich nach dem Schema zu 
erwarten ist, ein g-;.-Term ware, so wiirde der direkte erlaubte 
Ubergang in den Grundzustand, gy)» > 92/2, in Ubereinstimmung 
init den Gamow-Teller’schen Auswahlregeln fiir den £-Zerfall zu- 
stande kommen. Da dieser aber nicht beobachtet wird, ist anzu- 
nehmen, dass dieser g 7;.-Zustand nicht der tiefste in der mit 51 
Neutronen beginnenden Hauptschale ist. Dafiir kénnte auch der 
experimentell mit 1/, bestimmte Spin von Mo®® sprechen, der einem 
S,.-Zustand zuzuordnen ware. Dieser Wert wird sowohl von 
FEENBERG und Hammack‘) als auch von M. GorprEert-Mayer*?) 
angezweifelt, da durch ihn Schwierigkeiten in der Interpretation 
der Nb®®°—Mo*>-Umwandlung, die nicht in Zusammenhang mit dem 
Schalenmodell stehen, auftreten miissten. Ordnet man aber dem 
Mo mit seinen 53 Neutronen versuchsweise denselben Spin zu, wie 





Radioaktive Isotope des Technetiums. 345 


ihn das [127 mit 53 Protonen besitzt, nimlich 5/2*), und nimmt als 
Grundzustand d;), an, so fallen diese Schwierigkeiten fort. Suxss, 
Haxet und JENsEN**) betonen, dass innerhalb der Hauptschalen, 
solange sie nicht aufgefiillt sind, ahnlich wie bei der Atomhiille, 
die Reihenfolge der Terme sich nicht streng an das Schema zu 
halten braucht, so dass hier keine besondere Ausnahme vorlige. 

Uber die u-u-Kerne des Te und ihre Ubergiinge in g-g-Kerne des 
Mo lisst sich einstweilen mittels des Schalenmodells noch nichts 
Konkretes aussagen, doch darf man hoffen, dass mit der Entwick- 
lung dieses Modells bald auch Umwandlungen von Kernen gerader 
Massenzahl interpretiert werden kénnen. 


Zum Schlusse méchten wir den Herren A. Muxergt, M. Se. und 
dipl. phys. G. pz Saussurx, die uns bei einem Teil der Messungen 
mithalfen, sowie dem Aluminiumfonds Neuhausen, der uns finan- 
zielle Mittel zur Verfiigung stellte, unsern besten Dank aussprechen. 
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